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Résumé

Dans ce travail, afin d’améliorer les propriétéscaréques des composites lin/époxy, des traitenmmitsiques ont été
testés. Les fibres de lin subissent divers traitesm@our des applications destinées au secteutetextlanchiment,
mercerisation, lessivage, traitement enzymatiqueraitement enzymatique avec détergent. Les corgsosint été
caractérisés mécaniquement par un essai de tradfiontest de sorption est effectué en utilisant amé&thode
gravimétrique. On montre que les traitements augeméta rigidité et la résistance des composit@gfioxy, avec une
diminution de la déformation. Cela signifie une &orétion de I'adhésion entre la résine époxy stfibres de lin. Les
meilleures performances sont atteintes avec lé@srmants de blanchiment et enzymatique.

Abstract
In this work, in order to improve the mechanicabgerties of flax fibers and epoxy resin based casitps, chemical
treatments were used. Flax fibers undergo vari@atrents for textile applications: bleaching, reemation, leaching,
enzymatic treatment or enzymatic treatment witheteidjent. The composites were characterized mesibnby
tensile test. A sorption test is performed usingravimetric method. These treatments increase tiffeess and
strength of flax/ epoxy composite, with a reductarstrain. That means an improvement of the adhelsetween the
epoxy resin and flax fibers. The best performam@eesachieved with bleaching and enzymatic treatsnent

Mots Clés : composite, lin, propriétés mécaniques, interfraitement textile.
Keywords : composite, flax, mechanical properties, interfaertile treatment.

1. Introduction

Les fibres naturelles, en particulier les fibreslide ont montré leur capacité pour étre un bon
candidat en tant que renfort de matériaux compmsgeace a une combinaison de propriétés :
résistance et module spécifigues relativement éleviaible densité et faible impact
environnemental (matériau renouvelable) [1-2]. @ela@t, cette fibre prometteuse présente aussi
guelques caractéristiques négatives : elle esthyésophile, elle présente une faible résistance
thermique et une inconstance des propriétés [Bdl.ailleurs, la structure de la fibre élémentaire
de lin est trés complexe et composée de cellulbgqyicellulose, pectine, lignine et autres
composants [2-5]. La fibre de lin est donc loin taéconsidérée comme une simple fibre
monofilamentaire.

Les applications industrielles des composites regf par des fibres de lin existent déja (raquette
Artengo...) mais sont encore limitées a cause dédefaperformances de ces matériaux. En plus
des propriétés intrinseques des fibres, les pri@zritnécaniques finales d’'un matériau composite
dépendent en grande partie de I'adhésion entréidess et la matrice. Cette interface peut étre
ameliorée par difféerentes méthodes physiques ehigbhes [6-7]. Des traitements relativement
simples, comme l'alcalisation, ont montré leurdités. De nombreuses études sont effectuées sur
des matrices thermoplastiques telles que la régshgropylene [2]. Notre étude se concentre sur
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I'effet des traitements textiles conventionnels Buqualité de l'interface d’'un composite a base
d’'une matrice époxy.

2. Matériels et méthodes
2.1 Le matériau

Les prépregs utilisés pour élaborer le composité sonstitués de tissu sergé 2/2 de grammage
controlé et une résine époxy standard. Les fibeesubissent pas de sélection particuliere. Les fils
sont torsadés selon les techniques traditionndbssfilatures. A cette étape, un fil est constdaée
faisceaux de fibres de lin, liées principalementges pectines. Le lin peut subir divers traiteraent
pour des applications destinées au secteur tggtier faciliter la teinture par exemple). Ceux-ci
sont effectués soit avant la filature : lessivagmyr les étoupes de teillage et de peignage, pasa
tissage : blanchiment, mercerisation, lessivagatetnent enzymatique ou traitement enzymatique
avec un détergent pour les fibres longues teilepeignées. Les tissus subissent ensuite un
traitement de compatibilisation (brevet LINEO N\@rmettant d’assurer I'adhésion de la résine a la
fibre. Les pré-imprégnés testés avec les diffénpréigaitements sont détaillés ci-dessous (Tab. 1).

Grammage du Tvpe de
Nom lin yp Traitement textile Aspect
fibres
(9/m?)
A R T
cio i A=)
ECRU 315 o néant il pred
ongues ST T s |
b c-u.r;:--l [
FySeyySrYRIK
) Fibres lessivage des fils avant
FILS LESSIVES 315 filature (filature au idem
courtes o
mouillé)
LESSIVE 315 |F|bres lessivage du tissu idem
ongues
MERCERISE 315 |F|bres mercerisation du tissu idem
ongues
BLANCHI 315 |F|bres blanchiment du tissu idem
ongues
TRAITEMENT 315 Fibres enz 'Ir;]r;l;ite:neega tissu idem
ENZYMATIQUE longues ymatiq
(pectinase)
TRAITEMENT Fibres Traitement
ENZYMATIQUE 315 lonaues enzymatique du tissu idem
+ DETERGENT 9 (pectinase + détergent)

Tab. 1. Sergés 2/2 pré-imprégnés avec les diffétemtements textiles, la référence est le sefgRE.
2.2 Elaboration des composites

Les plagues composites sont élaborées a partipdgnprégnés de lin/époxy a l'aide d’une
matrice et d'une contre matrice selon les étaprastes :

» découpage de plis selon I'orientation choisie,

» cirage de la matrice et de la contre matrice,

* pose des cales ajustées permettant de choisirdfendu moule,

* empilement des plis dans la matrice,

* pose et serrage par vis de la contre-matrice,

e réticulation en enceinte thermostatée sous pressinasphérique,
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» refroidissement a I'air et démoulage de la placqueamosite.
Le cycle de cuisson recommandé par le fabriquana désine (Fig. 1) comporte deux paliers : le
premier a 80 °C, a pour but de diminuer la viséodi¢ la résine pour favoriser sa dispersion, un
deuxieme palier a 130 °C pendant une heure peamétitulation.

Température (°C)

130 60 min

30 min 5
] e - ; i palier de
i ' cuisson

0 40 70 1(JI() l(la() temps (min)
Fig. 1. Cycle de cuisson du composite.

2.3 Méthodes expérimentales

2.3.1 Essai de traction

Les essais de traction ont été réalisés dans é&tidin principale des fibres (chaine), sur une
machine de traction servohydraulique INSTRON 88@0cdpacité 100 kN, avec une vitesse de
déplacement de 2 mm/mn. Les dimensions des épteaw&int : 250 mm de longueur et 20 mm de
largeur. La déformation est mesurée avec un exwegise. Afin d’éviter la dégradation des
éprouvettes dans les mors, des talons ont étesate deux cotés de I'éprouvette.

2.3.2 Essai de sorption

Les mesures d’absorption d’eau d’'un matériau coitgp@euvent étre effectuées par une analyse
gravimétrique. La méthode consiste en la mesuta teneur en eau absorbée en fonction du temps
d’exposition. L'éprouvette a une forme carrée d@ &m de coté. La premiére étape consiste a
éliminer toute trace d’humidité au sein du matériaaur cela, les échantillons sont mis a I'étuve
pendant 24 heures. Afin d’éviter la reprise d’huitéi¢par les bords de I'échantillon, ceux-ci sont
recouverts d'une couche de silicone haute temp#éraiinsuite I'échantillon est immergé dans un
récipient d'eau a une température de 20°C. Un ypeédent de la masse des échantillons est
effectué a intervalle régulier afin de détermireetdux d’eau absorbée au cours du temps. La teneur
en eau Mest évaluée a I'aide de la formule suivante :

_ W=Wy

M, x 100 (%) (Eq. 1),

ou Wy est la masse de I'échantillon sec et 88t la masse de I'échantillon a l'instant t.

Differents modéles ont été développés pour déddereomportement d’absorption d’eau des
matériaux composites. Pour une plague plane d'sgaisconstante h, la loi de Fick décrit ce
comportement par I'équation suivante :

Mi _ . 8 voo 1 —(2n+1)?n?Dt
m - 1 T2 Zn=0 (2n+1)2 eXp( h? ) (Eq 2)

Le coefficient de diffusion, D, est déterminé atpafe la formule suivante :

_m (M2 K
D= (4Mp, )? (W) - T (4Mm)2 (Eq. 3),
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ou k est la pente de la partie linéaire de la oc®urb
\/'
M, = () (Eq. 4).

2.3.3 Observation microscopique par MEB

L’appareil utilisé est un Princeton Gamma-Tech Caage. L’'observation porte sur la section du
composite et les faciés de rupture. Un dépo6t dsbrréalisé avant I'introduction de I'échantillon
dans l'appareil.

3. Reésultats et discussion
3.1 Composite

Une plague composite est élaborée par traitementobnaissance du grammage des tissus, de la
densité des fibres et de la résine, permet de leal@s fractions volumiques des constituantsy) (V
pour les fibres, (W) pour la matrice et () pour les porosités. Les résultats sont réunis dean
tableau ci-apres (Tab. 2).

Enzymatique

Ecru Lessivé Blanchi Mercerisé | Fils lessivésEnzymatique .
+ détergent

Vi (%) 475+3,9 50,7+4,2 47,6 £4,0 529+43 14839 49,5+4,1 50,7+4,2
Vm (%) 37916 40,117 39,317 3871y 738l4 37816 43,4+18

Vp (%) 14,7+ 4,7 9,2+5,0 13,2+ 4,8 8,4 +5,7 1826 12,7+4,9 59+5]1

Tab. 2. Fractions volumiques : (f) fibre, (m) medri (p) pore des différents composites lin/époxy.

Les fractions volumiques des fibres sont proches.tdaux de pores est élevé, et varie d'un
échantillon a l'autre.

3.2 Propriétés mécaniques

Les propriétés mécaniques du composite avec des fiton traitées (écru), mesurées par un test de
traction, sont présentées dans le Tab. 3. Lesfjiérformances montrent la nécessité de renforcer
l'interface. Les traitements textiles peuvent jocerrole.

E.(Gpa) o.(Mpa) & (%)
Ecru (référence) 9,1+0,3 795+21 2,3+0,2

Tab. 3. Propriétés mécaniques en traction du cofitgasec fibres non traitées (référence).

L’influence des traitements textiles sur les pré@s mecaniques des composites lin/époxy est
présentée dans la Fig. 3. L'effet est exprimé eorgamtage d’amélioration (dégradation) par

rapport au cas du composite avec fibres non tmitggérence). Comme attendu, les traitements
augmentent globalement les propriétés mécaniguesateposites (module d’Young et contrainte a

rupture). On obtient jusqu'a 50% d’amélioration hadule par un traitement enzymatique avec

détergent et jusqu'a 50% d’amélioration de la tésise par un blanchiment. Cela s’explique par

une amélioration de l'interface lin/époxy. Une dioion de la déformation est constatée jusqu'a -
25%. Cette diminution est due a la réduction dssglnent entre les fibres et la résine. Les faibles
performances données par le composite élaboréia gian tissu avec fils lessivés sont expliquées

par la qualité médiocre des fibres (étoupe deatgzl).
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Fig. 2 .Effet des traitements textiles sur les pigtps en traction de composite lin/époxy :(a) medliYoung,
(b) contrainte a rupture, (c) déformation a rupture

Afin de s’affranchir de I'influence des fractionslumiques des fibres et des pores, un calcul de la
rigidité et de la résistance du renfort est possiBk calcul est basé sur la loi des mélanges.

La rigidité du composite peut étre calculée aveddité des fibres (f), de la matrice (m) et leur
fractions volumiques respectives :

on en déduit, la rigidité du renfort :
Ec—Vm-Em
f

Pour la résistance, on considére que la déformaliola matrice est supérieure a celle des fibres.
Dans ce cas, la résistance du composite peutd@tte &

O. = Vf. O'f+Vm .Em.Ef (Eq 7),
relation dans laquelle on peut expliciter la défation du renfort :

0. = Vp.og + Vm.Em.‘E’—; (Eq. 8),
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on en déduit la résistance du renfort :

Ef
of =———————— .0 Eq.
Vi Ef+Vy. Epm € (Eq. 9),

aveco la contrainteg la déformation et E le module d’Young, et leurdides respectifsf. pour le
renfort,m pour la matrice et pour le composite.

On peut des lors comparer l'effet des traitememtscalculant une rigidité apparente et une
résistance apparente du renfort. Ces valeurs @ogoinposite avec des fibres non traitées sont
présentées ci-dessous (Tab. 4).

E; (Gpa) o; (Mpa)
Ecru (référence) 16,3 142,8

Tab. 4. Rigidité apparente et résistance apparelnteenfort non traité (référence).

L’influence des traitements sur la rigidité appaee(a) et la résistance apparente (b) est montrée
dans la figure ci-dessous (Fig. 3). L'effet estraxg en pourcentage d’amélioration (dégradation)
par rapport au cas du composite avec fibre notéadréférence).

80
60 [ [ Module d'Young des fibres | | EE Contrainte & rupture des fibres

60+

40-
40

20+

20+

) Influence du traitement (%)
Influence du traitement (%)

() (b)

Fig. 3.influence des traitements textiles sur leppétés mécaniques du renfort :
(a) rigidité apparente, (b) résistance apparente.

Pour la rigidité, les deux traitements enzymatiqoigent les meilleurs résultats avec pres de 50%
de gain. En terme de résistance, le traitementatebiment et le traitement enzymatique apportent
les meilleures performances avec une améliora&oB086 environ.

L’effet du traitement textile permet, d’'une pa#d,dettoyage de la surface des fibres, et d’autrte pa
I'élimination des pectines, et facilite donc, &paration des fibres les unes des autres. Darssce ¢
les liaisons naturelles faibles entre les fibresc{ime) sont remplacées par des liaisons d’interfac
fibre/résine (Fig. 4). En effet, on observe sucHiéntillon traité (mercerisé), une bonne séparation
des fibres, les unes des autres, ce qui facilitgpdaétration de la résine entre les fibres,
contrairement au cas de I'’échantillon non traité.
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(&) non traité (b) merisér
Fig. 4. Micrographies MEB de composite (sectionjdpoxy : (a) non traité ; (b) mercerisé.

Les facies de rupture du composite avec des filwadraitées (a), et des fibres traitées (merderisé
(b) sont présentées ci-dessous (Fig. 5). On censdaprésence de la résine sur les fibres pour
I'échantillon traité (mercerisé), ceci confirme lmnne adhésion de la matrice sur le renfort,
contrairement au cas de I'échantillon non traité.

() non traité (b) mercerisé
Fig. 5. Les faciés de rupture de composite lin/gpd®) non traité ; (b) mercerisé.
3.3 Absorption d’eau

Les courbes de reprise d’eau pour les compositésploxy, avec les différents traitements sont
présentées ci-dessous (Fig. 6). Les teneurs ed saturation et les coefficients de diffusion sont
réunis dans le Tab. h’absorption d’eau des composites lin/époxy suitcomportement Fickien
avec une partie initiale linéaire et un plateaugdiébre. L’absorption d’eau de ces composites est
importante (jusqu’a 20% en masse). Cela est ex@tigliune part, par le caractére hydrophile des
fibres végétales et d’autre part, par le taux éte® pores dans le composite. La mise en évidence
de l'effet des traitements sur I'absorption d’eauamposite lin/époxy est difficile a cause de la
différence entre les taux de pores des matériasbésdelLa modélisation de I'effet des porosités,
prévue par ailleurs pour ce type de matériau [8Yrait permettre de normaliser et de comparer les
résultats.
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Fig. 6. Evolution de la teneur en eau absorbéeatesposites lin/époxy avec différents traitementslés.

enzymatique
écru lessivé blanchi mercerisé | fils lessivés enzytitpie +

détergent
h (mm) 2,61 2,37 2,41 2,46 2,74 2,66 2,59
V, (%) 14,7 9,2 13,2 8,4 18,2 12,0 5,2
M (%) 17,1 16,9 16,9 15,3 19,9 19,1 15,6
D X 107 10,3 12,8 10,7 11,6 14,8 14,6 11,7
(mm2/s)

Tab. 5. Epaisseurs, fractions volumiques des poeagurs en eau a saturation et coefficients degidn des différents
composites lin/époxy.

4. Conclusion

Ce travail a mis en évidence linfluence des ¢raients textiles (prétraitements) des fibres de lin
sur les propriétés du composite lin/époxy. L'apgtiien de ces traitements améliore la résistance et
la rigidité de ces matériaux. Cela est d0 a 'aonétion de I'adhésion de la résine sur les fibres d
lin. Cette amélioration de l'interface s’accompagitene diminution de la déformation. Les
traitements facilitent la séparation des fibresulees des autres, et le nettoyage de la surfacesde
fibres. Les meilleurs résultats sont atteints desdraitements de blanchiment et enzymatique avec
détergent, pour la résistance du composite, ave@uh&liorations de 49% et 46% respectivement.
Pour la rigidité, les meilleures performances sdohnées par les traitements enzymatique et
enzymatique avec détergent, avec une augmentadictdt et 50% respectivement. L’'absorption
d’eau des composites lin/époxy est importante. &lteaccentuée par le taux élevé des pores dans le
matériau. Ce point doit faire I'objet d’une optimi®n rigoureuse du protocole d’élaboration.
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