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Résumé

Les fibres végétales présentent un comportemenbpiide marqué conduisant a une absorption d’eaacée a un
gonflement important, en milieu humide. Ce gonflameygroscopique, lié a la microstructure des Bbwest élevé en
comparaison de systémes synthétiques (verre, ogrbaimsi, a I'échelle d’un stratifié, la variatiabthumidité conduit
généralement a un état de déformations hygroscepiqu’il convient d’appréhender afin de garantipéaennité des
pieces en biocomposites. L'utilisation d'un stigti empilement non symétrigue 0/90° soumis a um@aton
d’humidité, montre I'apparition de contraintes hysgopiques qui se traduisent par un moment fléghisst une
courbure. Tirant profit de ce comportement, ceatifittss sont développés pour créer des actionneygsomorphes
capables de réagir & une variation d’humiditép#avent étre également utilisés comme des outiérérentaux pour
caractériser I'état de déformation au sein du raiéet potentiellement les couplages avec la piesanasse et le
gonflement. L'objectif de ce travail est de mieypethender les phénoménes de gonflement hygrosmmplti-
échelles en interprétant les rayons de courbungitsy@ar une sollicitation hygroscopique (immer3iar’échelle d’'un
stratifié assymétrique. L'étude de la courbure denstratifié permet de remonter a I'état de cantes au sein du
biocomposite humide.

Abstract

Plant fibers have a strong hydrophilic behaviodieg to a water absorption associated with a lakgelling in humid
conditions. This hygroscopic deformation linkedhe fiber microstructure is high compared to sytithfibers (glass,
carbon). Thus, on a laminate scale, the changernmdity leads to hygroscopic strains and stressadignt. This must
be understood in order to guarantee the duralfihiocomposites parts. The use of a 079n-symmetrical laminates
subjected to a variation in humidity shows hygrgscstresses which result in a bending moment anohature. Taking
advantage of this behavior, these laminates areldged to create hygromorph actuators. This kirldmfnates can also
be used as experimental tools to characterizetth state within the material and the couplingsting between the
diffusion and swelling. Then, the aim of this wasko better understand the phenomena of hygrossuyelling on plant
fiber scale by using the curvature induced by artseppic stress state (immersion) on the scalemmfnasymmetrical
laminate. Moreover, the study of the laminate cturmaenables to find the stresses gradient indbgedater in the
biocomposite.

Mots Clés : biocomposites, bilames, courbure, contraintes dgapiques, gonflement hygroscopique, diffusion
d’humidité
Keywords : biocomposites, bilayer, curvature, hygroscopiesstes, swelling, water diffusion

1. Introduction

Les fibres végétales présentent un comportemenbpiide marqué conduisant a une absorption

d’eau associée a un gonflement important, en miiemide [1]. Ce gonflement hygroscopique

influencé par la microstructure des parois peut &tts anisotrope et élevé en comparaison de

systemes synthétiques (verre, carbone). Certamvaux rapportent une déformation radiale de
1
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I'ordre de 20% pour des fibres de lin soumiseseaaamdition d’humidité relative de 95% [2]. Ainsi,

a l'échelle d’'un stratifié, la variation d’humidi@nduit généralement a un état de déformation
hygroscopique qu’il convient d’appréhender afirgdeantir la pérennité des pieces en biocomposites.
En effet, le gonflement différentiel entre fibrestmce et entre plis est souvent considéré comme
étant une source majeure d’endommagement des bipasites [3][4] .

L'utilisation d’un stratifié a empilement non symgtie 0/90° soumis a une variation d’humidité ou
de température, met en avant I'apparition de coriga hygroscopiques ou thermiques qui se
traduisent par un moment fléchissant et une coarfijr Ces stratifiés sont utilisés comme des sultil
expérimentaux pour caractériser I'état de déformmatiu sein du matériau et potentiellement les
couplages avec la prise de masse et le gonflerAetiellement, les biocomposites a empilement
assymétrique sont développés pour créer des aetiommygromorphes capables de réagir a une
variation d’humidité. lls sont inspirés d’actionmgunaturels hydrauliques comme la pomme de pin
[61[7][8].

L’objectif de ce travail est de mieux appréhendsrghénomenes de gonflement hygroscopique dans
les matériaux biocomposites en interprétant lesnmayde courbure induits par une sollicitation
hygroscopique (pendant 'immersion) a I'échellerdairatifié assymétrique. L’étude de la courbure
dans le stratifié permet de remonter a I'état dderainte au sein du biocomposite humide.

2. Matériaux et méthodes
2.1. Matériaux

Des fibres de lin linum usitatissimuincultivées en France puis rouies au sol avanfggil et
peignage ont été utilisées comme renfort. Les dilnke lin sont composées de 75-87 % de résidus
cellulosiques, 6-14% d’hémicelluloses, 2-3% daihgs et 5-11% de pectines [9]. Les nappes de
fibres unidirectionnelles (200g/m? et 50g/m?) sdmtirnies par Lineo®.

Des films de PolyPropylene greffé a 'anhydride égle (MAPP) (PPC 3660 Total Petrochemicals
et Arkema Orevac CA 100) sont utilisés comme matimsuite, I'empilement de films de polymere
MAPP et de plis de nappes unidirectionnels de sinpeéparé dans un moule métallique (13 x 13
cm?). La fraction volumique de fibres est fixéeD&®et pour cette étude, 2 empilements sont retenus
'empilement UD [9@] et I'empilement [@,9C5] car ce dernier permet la réponse optimale de
I'actionneur [10]. L'épaisseur des stratifiés €stngiron 0.460mm.

Les conditions du procédé de thermocompressioiségs sont similaires a celles précedemment
publiées [11]. La vitesse de refroidissement egtefia 15°C/min.

Initialement prévues pour le développement d’acteans hygromorphes, des bandes de rapport
d’aspect élevé (70 mm x 10 mm?) sont découpéedafi@duire la courbure transverse [12].

2.2. Méthodes expérimentales
2.2.1. Cinétiques de diffusion

Les difféerentes éprouvettes ont été initialemenmddmonnées dans une salle climatisée, a 50%
d’humidité relative et a température ambiante (33Cette étape permet d’atteindre I'état de
référence correspondant a un champ de teneur amédatme dans le volume de I'échantillon. Elles
ont ensuite été immergées dans de I'eau distilléenpérature ambiante jusqu’a ce que la saturation
soit atteinte. Au cours du vieillissement humide,suivi gravimétrique régulier a permis de tracer
I'évolution de la teneur en eau en fonction du tempur accéder aux cinétiques de diffusion (Eq.1).
Pour chaque cas (UD et stratifie) 3 éprouvette®tintestées. Les courbes présentées dans la partie
résultat représentent la moyenne arithmétique & &prouvettes.

c(%)="1" 100 (Eq. 1)
m,

2.2.2. Gonflement hygroscopique
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Trois plaques de composites UD (50x50 mm2) sotisééis pour les mesures. Des lignes ont été
tracées puis 3 points sur chacune de celle-citémharqués afin de suivre la dilatation hygroscopiq
transversale (sens perpendiculaire aux fibres rgeeli longitudinale (dans le sens des fibres) du
biocomposite. Lexploitation de ces courbes permi@iccéder aux coefficients de gonflement
hygroscopique du composite MAPP/Iin (cf. partie)2.3

2.2.3. Mesure de la courbure

La courbure du biocomposite lors de son immersioeae desionisé est estimée périodiquement par
analyse d'images de la tranche d’'un échantillorasinée (sur une longueur de 10mm). Le logiciel
d’analyse d’'images utilisé est ImagJ® (Nationaitibutes of Health, USA). Le rayon de courbure,
constant le long de l'échantillon, est estimé emimisant I'évolution des coordonnées de
I'échantillon avec les coordonnées d’'un cercle [6].

2.2.4. Propriétés hygro-élastiques

Pour simuler I'état de contraintes dans le biocasitpaassymeétrique, il est nécessaire de connaitre
I'évolution des propriétés hygro-élastiques a l@thd’un pli entre I'état de référence (état seic)
I'état humide (état saturé). Pour ce travail, lexioles de Young longitudinal et transversal E de la
plaque UD séche et humide ont été déterminés [gaeskais de traction. Les résultats sont affichés
dans le tableau 1 (Tab.1), avec 'allongemeet la contrainte a la ruptuse

E (MPa) £ (%) ¢ (MPa)
Longitudinal | 309502107 | 1,0+0.2 232,418,2
Transversal| 1791+180 0,50,1 7.30,9
Longitudinal| 113181697| 1,2+0,3 136,27,3
Transversal| 932+146 1,80,2 2,90,2

Sec

Humide (C=33.5+2.1 %

Tab. 1. Propriétés hygro-élastiques d'un pli biogamsite UD PP+MaPP/lin (vi=60%).

2.3. Méthodes numériques

2.3.1. Modélisation de la courbure et des étatsaniggies

Afin de retranscrire le comportement du matériaairesi prédire I'évolution de sa courbure au cours
de I'immersion, un modele hygro-mécanique a été enisplace. Celui-ci se base sur la théorie
modifiée des stratifiés [13,14], et prend en coniigielution des propriétés hygro-élastiques avec
la teneur en eau, ainsi que le gonflement hygragoepdes plis. La diffusion de I'eau est modélisée
a l'aide d’'un schéma en différences finies 1D adra l'épaisseur du stratifié, ce qui permet d’abte

la distribution de teneur en eau dans le stragifidonc de voir I'influence des gradients de tersgur
eau sur le comportement du matériau. Ce modélalieseénté a I'aide des difféerentes propriétés
identifiées auparavant.

Deux stratégies ont été employées afin de modékserution des propriétés hygro-élastiques avec
la teneur en eau. La premiere consiste en uneoitdion linéaire des propriétés entre I'état gdec e
I'état saturé. La seconde se base sur une évolaetidangente hyperbolique de ces propriétés, avec
une forte diminution aux faibles teneurs en e@w(5%). On retrouve ce type d’évolution dans
diverses études [15, 16]. L’évolution de ces ptps est représentée en (Fig. 1) pour les deux
scenariienvisages.
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Fig. 1. Evolution des modules élastiques en fondi® la teneur en eau C pour les deux scenariisaigés.

Le modele hygro-mécanique est également utilisgé dfdentifier les coefficients de gonflement
hygroscopique en prenant en compte les gradienterd®ir en eau dans le matériau. Pour cela,
'expérience réalisée sur le stratifié unidirectiehest modélisée. L'évolution des coefficients de
gonflement hygroscopique est alors déterminée daérea minimiser I'écart entre déformations
expérimentales et numeériques. Les résultats séseptés dans la partie 3.2.

2.3.2. Identification des paramétres de diffusion

Pour une premiéere approche, nous avons utiliséolgete de diffusion le plus couramment utilisé
pour décrire les cinétiques de diffusion : le medéé Fick. Une cinétiqgue suivant ce modéle se
caractérise par deux parties distinctes : une gmenmpartie linéaire suivie d’'un plateau de satarati
correspondant a la capacité maximale d’absorptiomatériau Cs).

Dans notre cas, la géométrie des éprouvettes lesigtee I'épaisseur~( 0.46 mm) est tres mince
comparée aux autres dimensions. On fait ainsi biypse d’une diffusion unidimensionnelle. Une
solution analytique a ce probleme est donnée pankC{l7] dans le cas d'une plaque mince
caractérisée par un coefficient de diffusion camstgq.2).

n=0 €

c(t) = 1—%2@&{%”‘”} nzt} xC, (Eq. 2)

ou C(t) est a la teneur en eau globale (%) a l'instadisia teneur en eau a saturation (%)Det
correspond au coefficient de diffusion (mm?/s).

Les coefficients de diffusion des éprouvettes UDdetbilame ont été calculés a partir de cette
eguation et des données expérimentales. En mimimi@aomme quadratique des écarts entre les
valeurs expérimentales et les valeurs préditelepandéle, on obtient les cinétiques présentées dan
la partie résultat. Les résultats numériques, ptésepar la suite, ont été réalisés a I'aide dicielg
open sourc&cilab@
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3. Reésultats et discussion
3.1. Cinétiques de diffusion

Les cinétiques de diffusion obtenues par relevasigrétriques périodiques pour les éprouvettes
composeées de polypropylene greffé avec de I'antgdrnialéique et de 60% de fibres de lin en version
UD [90¢] et en version composite assymétriquggds] sont présentées sur la figure 2 (Fig. 2). La
figure met en évidence, une dépendance de la ¢apaaximale d’absorption (Cs) a 'empilement
du composite, alors que ceci n’influence que fait@at la valeur du coefficient de diffusion (cf. Tab
2, Fig. 3). Les valeurs identifiées pour les cogdfits de diffusion sont conformes aux valeursade |
littérature pour ce type de matériaux bio-sourdds.[Ces résultats indiquent que I'état mécanique
induit par la courbure dans le cas de I'éprouvieitane, semble influencer directement la capacité
du matériau a absorber de I'eau. Ces états méamaq été calculés selon la méthode décrite dans
la partie 2.3., a partir des coefficients de diffuasdentifiés, et sont présentés et discutés dapartie
3.4. Pour la suite, il serait intéressant de tetgermodeles de diffusion tenant compte de lasidfu
d’humidité dans plusieurs phases (type Langmuirdoal Fick) pour mieux appréhender les
phénomenes physiques mis en jeu lors de I'absorptlmumidité dans ces matériaux.

40
IR
¢! i ; : g
&) ¢
Tl e
8 15 - ‘g)
10 A
5 . ®MaPP_lin_UD
@MaPP_lin_bilame
0& T T T T
0 50 100 150 200 250

temps/épaisseur [(min)®5/mm]

Fig. 2. Cinétiques de diffusion du biocomposite Wdiebiocomposite assymétrique [0Q;] rapporté a I'épaisseur.

40

0

40

0 ¢

] Ub | Bilame m_0,2
35 ‘. -g® 0O ------ [ ] 35 -
30 - , 30 - .
4 ==~ O9P-@-O----=-
25 ’ . 25 Re @0
— ® S Q
o e (=2 4
g ol #X £ o X
O 151 .: D = 1,07.10 mm2/s O 15 ¢ D=09,6.107 mm2/s
10 1 104 /
5 ! ® Exp 5 | o exp
- = ==Sim -===5sim
©
0

Fig. 3. Modélisation du comportement diffusif desjpes composites avec différents empilementsparadele de Fick.

50 100

\temps [Min®9]

0

50 100
Vtemps [min®9]

D (mm?/s) Cs (%)
UD [90¢] 1,07.10° 33
Bilame [0, 90]] 9,6.10’ 28

Tab. 2. Identification des paramétres de diffusielon le modéle de Fick.
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3.2. Dilatation hygroscopique

L’évolution de 'allongement relatif transversal@ngitudinal du pli composite UD [gDen fonction

de la teneur en eau est présentée sur la figufg4}]. La courbe met en évidence un comportement
fortement anisotrope de l'allongement. Dans le sdas fibres de lin (sens longitudinal),
I'allongement est quasi nul alors que dans le samsverse aux fibres, I'allongement atteint 3,2 %
environ. Les travaux issus de la bibliographie cafgmt un gonflement longitudinal négatif et un
gonflement transversal d’environ 20%, a I'échekdalfibre unitaire de lin [19].

Il semblerait que I'état de confinement de la fibégétale dans le composite contrarie son gonflemen
a I'échelle locale. Il s’agit de résultats concanis avec ceux de Joffed al [20]. D’autre part, la
courbe montre que I'allongement transversal n'é¥qas tout a fait de fagon linéaire avec la teneur
en eau. Ceci a déja été observe dans le cas ds tlbrpolyamide [16]. Ce comportement non-linéaire
implique un coefficient de dilatation hygroscopigugléfini dans la partie 2.3) dépendant de la teneur
en eau. Ainsi, il est nécessaire de développelairte comportement locale pour le coefficient de
dilatation hygroscopique qui soit fonction de ladger en eau locale. Cette teneur en eau locale est
déduite de la solution analytique donnée par Cfank(Eqg. 2).

A partir de cette courbe, une premiére approche pidterminer le coefficient de dilatation
hygroscopique dépendant de la teneur en eau dilétéau L’identification de ce coefficient permet
d’alimenter le modele hygro-élastique développé.obtient un coefficient de gonflement négatif
dans la direction longitudinalg. = -5,5 10° %allongement/%H20. Le coefficient de gonflement
hygroscopique dans la direction transverse auwesilast positif, et prend la valeur gfle= 0.01
%allongement/%bBD pour une teneur en eau inférieure a 25% et0.33 %allongement/%@ au-
dela de 25% de teneur en eau.

3,5
3 1 B Allongement transversal ’
25 | @ Allongement longitudinal
S
)
©
£ 1,5 -
Q ]
= a®
s ]
S p "
< 05 - /
0
DEmBE '
10 30 1 40
-0,5
Ct [%]

Fig. 4. Allongement relatif longitudinal et transsal dans un pli biocomposite UD PP+MaPP/lin (60%).

3.3. Courbure

Expérimentalement, le biocomposite a empilemengraégique [Q,905] subit une forte courbure
longitudinale liée au gonflement différentiel déis Fig 5).

La relation entre la courbure (déformation hygrgégoe) et la prise de masse s’avére complexe. On
observe une premiere phase (Fig 5), 0<Ct<8% elagan quasi-linéaire entre la courbure et lagris
de masse. Enfin pour Ct > 8%, I'état de déformasiestabilise alors que la prise de masse continue
d’augmenter.
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Fig. 5. Evolutiondes courburebygroscopiqueexpérimentale et numérique biocomposite assymétriqua,fis] au cours
du temps d’'immersion.

L’expérience d'immersion du bilame est reproduitaidle du modéle. Celui-ci permet de déterminer
I’évolution de la courbure et de I'état de conttashdu bilame au cours du temps. La courbure grédit
est comparée a la courbure mesurée en (Fig. 5).deie les valeurs de la courbure a saturation soien
proches (0.08 mrhexpérimentalement et 0.074 mMmumériquement), de forts écarts apparaissent
durant le régime transitoire (de 0 & 40 Hf)n Durant cette phase; I'évolution numérique de la
courbure se fait en deux parties, correspondantdaux valeurs dgr identifiees précédemment.
Cette évolution est relativement identique pourdesxscenarii envisagés pour I'évolution des
propriétés mécaniques du matériau. Les écarts eotndure numérique et expérimentale peuvent
s’expliquer en partie par la forte sensibilité dodale aux valeurs de coefficient de gonflement
hygroscopique. Des compléments d’explications donnhés en section 3.5.

3.4. Etats mécaniques internes

La diffusion d’eau crée un champ de teneur en eaéveplue dans I'épaisseur de I'échantillon en
fonction du temps de vieillissement. Ce champ deue en eau induit un gonflement différentiel
dans I'épaisseur responsable de la création d’'amphde contraintes internes évoluant avec la teneur
en eau globale absorbée (mesurée expérimentalerAarti, le modele permet de remonter aux états
mécaniques internes au cours du phénoméne de idifflet a I'état saturé. Dans le cas du
biocomposite UD, a I'état saturé, I'état de comtiraiest nul, ce qui n’est pas le cas pour le coitgos
assymeétrique.

L’état de contraintes a travers I'épaisseulu stratifié courbé, a I'état saturé est représent(Fig.

6), oUo11 et o22 sont les composantes dans les directions longiilmliet transverse aux fibres,
respectivement. On remarque que la majorité des gaitrouve en traction suivant la direction
longitudinale aux fibres, excepté la partie extégedu pli a 0° qui se trouve en compression stiivan
cette direction (0.21 mm z< 0.23 mm). Suivant la direction transverse abres, les plis inférieurs
se trouvent en traction (-0.23 mne< -0.10 mm), mais la majeure partie des plis estrgse a un
état de compression suivant cette direction.
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Fig. 7. Distribution des contraintes a travers lapseur du bilame a I'état saturé.

3.5. Discussion

Les capacités maximales d’absorption des composile®t du bilame montrent des différences
significatives, qui peuvent étre analysées au tkdas champs de contraintes mécaniques prédits par
le modele hygro-mécanique. En effet, pour le bigoosite assymétrique, la majeure partie des plis
est en compression dans la direction transversélags, entrainant une diminution du volume libre
dans le matériau et donc a fortiori une diminutiena reprise en eau.

L’évolution de la courbure en fonction de la tenenreau présente une zone de stabilisation pour un
teneur supérieure a 8% alors que le gonflement plulibre de contraintes continue d’augmenter
pour une teneur en eau équivalente. Ce phénoménmesilleurs observé sur des actionneurs
bilames naturels [22].

Plusieurs explications peuvent étre proposées. Tabird, les valeurs des contraintes de traction
transverses estimées au sein du bilame (envirorP&)Naissent penser que, en comparaison des
propriétés transverses des plis a saturation emment leur contrainte a la rupture= 2,9+ 0,2
MPa, des endommagements peuvent apparaitre. Cameradiements ont d’ailleurs pu étre observés
sur des actionneurs hygromorphes aprés un cyclsodgaion/désorption avec des décohésions
fibre/matrice et des décohésions internes auxdaiscde fibres.

D’aprés Newmaret al, le gonflement des fibres induit des contraintaesdla matrice qui vont
s’accommoder par déformation plastique [23].

Par ailleurs, une dégradation physico-chimique fil@®s et des interfaces fibre/matrice peut
apparaitre avec le lessivage de polysaccharidgs (2% endommagements peuvent modifier le
comportement de sorption des bilames.

De plus, les fibres de lin sont composées de potysaides, pectines et hémicelluloses notamment
dont la Tg varie trés fortement avec la teneuraen ke gonflement sera alors dicté par la défonati

de ces polysaccharides.

Toutefois, un second cycle de sorption/désorptiemmet I'établissement d’'un moment fléchissant
conduisant a une courbure équivalente au premige ¢§0]. La question de lirréversibilité des
endommagements peut se poser. Almgeeral, proposent que l'augmentation des contraintes
radiales compressives appliguées a la fibre congp¢ies perte d’interactions hydrogéne a l'interface
fibre/matrice [25].

4. Conclusion

L’étude de la diffusion d’humidité dans des comjessibiosourcés (Polypropylene greffé par de
'anhydride maléique, renforcé par 60% de fibredideavec différents empilements a permis de
mettre en évidence un certain nombre de pointsesé@nts. Les deux empilements testés sont un

8



Comptes Rendus des JNC 20 — Ecole des Ponts RarisT28-30 juin 2017

composite UD [96] et un composite assymétrique,fls]. Premierement, les cinétiques de diffusion
présentent des différences significatives avecpaaticulier, une capacité maximale d’absorption
diminuée dans le cas du composite assymétriqueaplm®che hygro-mécanique basée sur la théorie
modifiée des stratifiés et sur la prise en comme’évolution simplifiee des propriétés hygro-
élastiques avec la teneur en eau, ainsi que ldegoent hygroscopique des plis a été développée. A
partir de ce modele, la courbure induite par leflgoment différentiel des plis a pu étre simuléesain
gue les états mécaniques internes. La courburdéarpuésente des écarts avec la courbure mesurée
expérimentalement. Ces écarts peuvent étre assmaxelypotheses faites sur les conditions aux
limites et sur un point que nous n'avons pas aoce ¢lucider, a savoir le fait que le composite
continue de reprendre de 'eau alors que I'étadl@ermation se stabilise. Le champ de contraintes
mécaniques dans I'épaisseur du stratifié assynuétrigontre que la majeure partie des plis est
soumise a un état de compression dans le sensdraasaux fibres. Ceci participe au transfert de
charges hygroscopique entre fibre et matrice et doliefficacité du bilame. De plus, cet état de
compression entraine une diminution du volume ldaas le matériau et donc une diminution de la
capacité maximale d’absorption d’eau du bilame @npgaraison du composite UD, pour lequel le
champ de contrainte a I'état saturé, est nul.

Dans le travail présenté ici, le pli a été cho@minme milieu homogene équivalent ce qui présente
guelques limites en termes d’'analyses des résuRatgr aller plus loin, il serait intéressant de
descendre a une échelle inférieure et de prendvelume élémentaire représentatif correspondant a
une fibre de lin enrobée dans une matrice. Conaaiidss propriétés hygro-élastiques de chacun des
constituants (modules mécaniques, coefficient eadion hygroscopique, coefficient de diffusion),

il serait alors intéressant de remonter aux prtgsi®lomogenes équivalentes du composite pour
mettre en avant des effets de couplage entrelessfet la matrice lorsque ceux-ci sont soumissa de
variations environnementales.
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