Quentin Drouhet 
email: quentin.drouhet@ensma.fr
  
Fabienne Touchard 
  
Laurence Chocinski-Arnault 
  
David Mellier 
  
  
  
Influence of wet/dry cycling on the

Keywords: vieillissement hydrothermique, micro-tomographie, test in-situ, éléments finis hydrothermal ageing, micro-tomography, in-situ testing, finite element method

may come    

Effet de la fatigue hydrique sur le comportement mécanique d'éco-composites [0/90]7 à renforts de chanvre : analyse expérimentale et modélisation.

Introduction

Les biocomposites sont de plus en plus utilisés dans l'industrie du transport, de l'énergie et du loisir [START_REF] Zwawi | A Review on Natural Fiber Bio-Composites, Surface Modifications and Applications[END_REF]. Cependant, le caractère fortement hydrophile des fibres végétales est à prendre en compte pour des applications soumises aux conditions extérieures (variations de température et d'humidité relative). Il est donc important d'étudier l'influence de ces variations sur le comportement mécanique des éco-composites à fibres végétales. L'emploi de fibres de chanvre parait être une alternative intéressante du fait de leurs performances mécaniques comparables à celles des fibres de verre [START_REF] Madsen | Hemp yarn reinforced composites -II. Tensile properties[END_REF], [START_REF] Manaia | Industrial Hemp Fibers: An Overview[END_REF]. Mais la forte hydrophilie des fibres de chanvre vis-à-vis de la matrice polymère entraine une dégradation des propriétés mécaniques des composites, notamment due à une dégradation de l'interface fil/matrice [START_REF] Perrier | Quantitative analysis by micro-CT of damage during tensile test in a woven hemp/epoxy composite after water ageing[END_REF]. Dans la littérature, on trouve de nombreuses études concernant l'effet de l'immersion dans l'eau (chauffée ou non) sur l'évolution du comportement à l'absorption et des propriétés mécaniques de matériaux composites à renfort végétal [START_REF] Al-Maharma | Critical Review of the Parameters Affecting the Effectiveness of Moisture Absorption Treatments Used for Natural Composites[END_REF][START_REF] Chilali | Effect of water ageing on the load-unload cyclic behaviour of flax fibre-reinforced thermoplastic and thermosetting composites[END_REF][START_REF] Maslinda | Effect of water absorption on the mechanical properties of hybrid interwoven cellulosic-cellulosic fibre reinforced epoxy composites[END_REF][START_REF] Sala | Influence of the stress level and hygrothermal conditions on the creep/recovery behaviour of high-grade flax and hemp fibre reinforced GreenPoxy matrix composites[END_REF]. Par contre, très peu d'études portent sur les conséquences de la fatigue hydrique sur ces biocomposites. Les quelques travaux sur ce sujet ont été réalisés sur des composites à renforts de lin [START_REF] Mak | The effect of wet-dry cycles on tensile properties of unidirectional flax fiber reinforced polymers[END_REF][START_REF] Cadu | Cyclic hygrothermal ageing of flax fibers' bundles and unidirectional flax/epoxy composite. Are bio-based reinforced composites so sensitive?[END_REF][START_REF] Freund | Etude du vieillissement hygrothermique des composites renforcés de fibres naturelles/: Approche expérimentale et modélisation[END_REF]. L'étude présentée ici porte sur l'influence de la fatigue hydrique sur le comportement de composites à renfort tissé de chanvre. 

Fatigue hydrique

Une partie des échantillons est stockée à température et humidité relative ambiantes : ce sont les composites de référence, notés « Stockage ambiant » et correspondant à 0 cycle de fatigue. Les autres éprouvettes de l'étude sont soumises à de la fatigue hydrique. Dans cette étude, le cycle suivant a été répété jusqu'à 30 fois : immersion des matériaux dans l'eau à 60°C pendant 12 jours afin d'atteindre la saturation puis séchage pendant deux jours dans une étuve à 40°C. Trente cycles de fatigue hydrique correspondent à 420 jours de vieillissement.

Moyens expérimentaux

Essais mécaniques

Les essais de traction ont été réalisés sur l'ensemble des composites à l'aide d'une machine de traction Instron 5982. Les essais ont été pilotés en vitesse de déplacement de traverse (0,5 mm/min) et instrumentés par un extensomètre axial d'une longueur de jauge de 12,5 mm. Les propriétés mécaniques des composites ont été déterminées en suivant la norme ASTM D3039. Des essais de charges/décharges répétées progressives ont également été réalisés pour suivre l'évolution du module sécant des composites pendant la traction [START_REF] Lemaitre | A Continuous Damage Mechanics Model for Ductile Fracture[END_REF]. Dans cette étude, un paramètre 𝑘𝑘 est défini par l'équation 1 tel que :

𝑘𝑘 = 𝐸𝐸 𝜎𝜎 𝑛𝑛 𝑖𝑖 /𝐸𝐸 0 𝑖𝑖 (Eq. 1)
avec 𝐸𝐸 𝜎𝜎 𝑛𝑛 𝑖𝑖 le module sécant de la boucle 𝑛𝑛 de l'essai de traction en charges/décharges répétées progressives après 𝑖𝑖 cycle(s) de fatigue hydrique et 𝐸𝐸 0 𝑖𝑖 le module d'Young du composite après 𝑖𝑖 cycle(s) de fatigue hydrique. Les modules sécants ont été déterminés tels que dans des travaux précédents [START_REF] Drouhet | Influence of Hygrothermal Aging on Mechanical Properties and Damage Mechanisms of Hemp-Reinforced Biocomposites[END_REF].

Micro-tomographie

Les acquisitions micro-tomographiques ont été réalisées à l'Institut PPRIME en utilisant le tomographe UltraTom CT développé par RX Solutions. Le générateur de rayons X peut produire une puissance maximale de 75 W. Dans le cadre de cette étude, une puissance égale à 15 W a été utilisée pour un ampérage et un voltage de, respectivement, 250 µA et 60 kV. Un essai de traction in-situ a également été effectué en utilisant une machine de traction développée au laboratoire, placée dans le micro-tomographe (MUTTOM) [START_REF] Orenes Balaciart | Effect of Temperature on Damage Onset in Three-Dimensional (3D) Woven Organic Matrix Composites for Aero-Engines Application[END_REF]. Cette machine de traction est équipée d'une cellule de force de 25kN située au niveau du mors supérieur (fixe). Le pilotage, en déplacement de traverse, se fait via un actionneur linéaire monté sur le mors inférieur (mobile). L'éprouvette à tester est fixée entre les mors. Un tube en PEEK relie les parties supérieures et inférieures du montage et supporte les efforts créés par le chargement mécanique de l'éprouvette. Un support permet à l'axe de chargement de la machine de traction d'être coaxial avec l'axe de rotation du micro-tomographe. De la même façon que pour les essais de traction réalisés « ex-situ », la vitesse de déplacement de la traverse a été fixée à 0,5 mm/min.

Modèle numérique

Une analyse numérique du comportement en traction des composites de l'étude a été menée sur Abaqus. Le modèle numérique développé représente une portion d'un composite tissé avec des fils de chaîne et de trame dans une matrice polymère. Les fils ont été considérés homogènes, cylindriques et de diamètre constant. L'ondulation des fils de chaîne, orientés selon l'axe de traction, a été modélisée en se basant sur les observations micro-tomographiques. Quant aux fils de trame, sollicités de manière transverse, ils ont été considérés comme des cylindres rectilignes. Les contacts entre les constituants du modèle sont considérés parfaits. Un taux volumique de fibre de 27% a été obtenu avec le modèle réalisé. Un comportement élastique isotrope a été appliqué à tous les matériaux. Les valeurs de module d'Young des fils, issus des travaux de Perrier et al. [START_REF] Perrier | Towards the development of laser shock test for mechanical characterisation of fibre/matrix interface in eco-composites[END_REF] sont fixées à 23000 MPa dans le sens chaîne et 1264 MPa dans le sens trame. Environ 15000 éléments de type C3D10 ont été utilisés pour le maillage. Enfin, un encastrement est modélisé à une extrémité du volume et un déplacement de 0,02 mm est appliqué parallèlement à l'axe de traction, à l'autre extrémité du volume.

3.

Résultats et discussion

Absorption d'eau

La Figure 1 présente les courbes d'absorption en eau (𝑀𝑀 𝑡𝑡 ) des trois éco-composites de l'étude en fonction de la racine carrée du temps pour 15 cycles de fatigue hydrique. On observe que quel que soit le nombre de cycles de fatigue hydrique, la saturation est atteinte à chaque absorption et se situe entre 7 et 8%. En revanche, chaque composite a une réponse propre vis-à-vis de la phase de séchage. En effet, les variations de masse après séchage diffèrent en fonction du composite. Le chanvre/Elium est le matériau qui sèche le plus (les valeurs de Mt sont significativement négatives) alors que le chanvre/Greenpoxy conserve un peu d'eau après les premiers séchages avec des valeurs de Mt supérieures à 1%. 

Évolution du module sécant

Les essais de traction par charges/décharges répétées progressives ont permis de suivre l'évolution du module sécant au cours des essais de traction. La Figure 3 On observe que, pour le stockage ambiant, l'évolution du module sécant est décroissante jusqu'à la rupture finale de l'échantillon. Cette décroissance progressive s'explique par le développement croissant d'endommagements au sein de l'éprouvette au cours du chargement [START_REF] Shah | Damage in biocomposites: Stiffness evolution of aligned plant fibre composites during monotonic and cyclic fatigue loading[END_REF][START_REF] Richard | A viscoelastoplastic stiffening model for plant fibre unidirectional reinforced composite behaviour under monotonic and cyclic tensile loading[END_REF]. Dans le cas des échantillons ayant subi un ou plusieurs cycles de fatigue hydrique, cette diminution du module sécant est plus précoce. Cela est dû à la présence d'endommagements créés pendant la fatigue hydrique. Ensuite, à partir de 40 à 50% du niveau de chargement maximal selon le nombre de cycles de fatigue hydrique, les courbes d'évolution présentent une augmentation soudaine et prononcée du module sécant. Après 15 cycles de fatigue hydrique, les éprouvettes chanvre/Elium voient leur module sécant atteindre en fin d'essai environ 80% de leur module d'Young initial. Après la phase d'assouplissement, il y a donc une phase de rigidification très marquée pour les éprouvettes ayant subi des cycles de fatigue hydrique. Afin d'expliquer ce phénomène de rigidification, un essai de traction in-situ sous tomographe a été effectué sur une éprouvette chanvre/Elium [0/90]7 ayant subi 15 cycles de fatigue hydrique.

Analyse de la rigidification

Un essai de traction in-situ sous microtomographe a donc été réalisé à l'aide de la machine de traction MUTTOM sur une éprouvette chanvre/Elium [0/90]7 vieilli par 15 cycles de fatigue hydrique [18]. Les acquisitions microtomographiques ont été réalisées dans les deux situations suivantes :

-avant chargement : l'échantillon est monté dans la machine de traction in-situ et le déplacement de la traverse est maintenu à zéro, -sous charge : une contrainte égale à 80% de la contrainte à rupture du chanvre/Elium après 15 cycles de fatigue hydrique est appliquée (𝜎𝜎 = 38 𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀) et la position de la traverse est maintenue. La Figure 4 montre les images tomographiques avant chargement (Fig. 4a) et sous charge (Fig. 4b) de l'éprouvette [0/90]7 chanvre/Elium ayant subi 15 cycles de fatigue hydrique. Les deux zooms de la figure 4 représentent les mêmes zones du composite. Des endommagements sont déjà visibles avant chargement. Ces endommagements sont localisés autour des fils de chanvre, à l'interface fil/matrice. Ils sont dus à la fatigue hydrique. Lorsque l'échantillon est sous charge, les décollements à l'interface se développent et des fissures matricielles apparaissent. La mise en tension de l'échantillon provoque aussi l'apparition de nouvelles décohésions à l'interface fil/matrice. Plusieurs mesures ont permis de montrer une augmentation du rayon de courbure des fils de chaîne lorsque l'éprouvette est sous charge : le rayon de courbure avant chargement était en moyenne deux fois inférieur à celui sous charge (𝑅𝑅 1 ≈ 0.5 × 𝑅𝑅 2 ). Le modèle numérique décrit dans la partie 2.4 a donc été utilisé pour évaluer l'influence du rayon de courbure des fils de chaîne sur le module de traction du composite [0/90] chanvre/Elium. Deux géométries ont été adoptées en considérant les deux valeurs du rayon de courbure issues des observations tomographiques : R1 = 0,5 mm et R2 = 1,0 mm. Les Figures 4c et 4d présentent les champs de déformations transverses 𝜖𝜖 𝑦𝑦𝑦𝑦 calculés pour les deux rayons de courbure considérés. On constate sur ces figures que les zones fortement déformées au sein de la résine polymère se situent systématiquement aux sommets des courbures de fils de chaîne (zones entourées en noir sur les Fig. 4c et 4d). Ce sont ces zones qui ont été repérées par l'analyse tomographique comme étant le lieu des décohésions aux interfaces fil/matrice (Fig. 4b). Ainsi, les décohésions ont lieu du fait des fortes concentrations de déformation. Pour calculer les modules d'Young des deux géométries du modèle numérique, les efforts résultants longitudinaux ont été extraits de chaque noeud de la surface soumise au déplacement de 0,02mm. La somme de ces efforts, divisée par la surface, donne la contrainte appliquée. La déformation appliquée étant connue, il est donc possible de calculer le module élastique dans la direction de la traction pour les deux rayons de courbure modélisés. Les résultats montrent que lorsque le rayon de courbure augmente de 0,5 à 1 mm, cela entraîne une augmentation du module élastique du composite de +9%. Or, les résultats expérimentaux avaient montré une rigidification d'environ 12% pour un chargement à 80% de la contrainte à rupture (Fig. 3). Ces résultats permettent donc d'expliquer la rigidification des composites après fatigue hydrique par le redressement des fils de chaîne dans la direction de traction, facilité par la dégradation de la matrice et des interfaces fil/matrice.

Conclusion

Dans cette étude, l'influence de la fatigue hydrique sur les propriétés mécaniques de composites [0/90]7 à renforts de chanvre a été analysée. L'absorption d'eau au cours des cycles de fatigue hydrique a été suivie ainsi que ses conséquences sur le module d'Young des matériaux. Des essais instrumentés de traction par charges/décharges répétées progressives ont permis de suivre l'évolution du module sécant des éprouvettes en chanvre/Elium. Afin d'expliquer le phénomène de rigidification observé, un essai de traction in-situ sous microtomographe a été réalisé sur une éprouvette [0/90]7 chanvre/Elium ayant subi 15 cycles de fatigue hydrique. L'évolution des endommagements a ainsi pu être analysée. De plus, il a été mis en évidence que le rayon de courbure des fils de chaîne était multiplié par deux au cours de l'essai. Un modèle numérique a donc été créé en considérant les deux rayons de courbure observés. Les résultats confirment que la rigidification observée est provoquée par le redressement des fils de chaîne. Finalement, l'évolution du module sécant observée est donc une compétition entre le développement des endommagements, synonyme de perte de rigidité, et un redressement des fils de chaîne lors de la traction, engendrant une rigidification du composite.
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 1 Figure 1 : Absorption en eau des éco-composites pendant 15 cycles de fatigue hydrique

Fig. 2 :

 2 Fig. 2 : Module d'Young 𝐸𝐸 0 𝑖𝑖 des composites étudiés en fonction du nombre i de cycle(s) de fatigue hydrique.

  montre par exemple l'évolution du facteur k défini par l'équation 1 pour les éprouvettes [0/90]7 en chanvre/Elium. L'axe des abscisses représente la contrainte normée, c'est à dire la contrainte maximale atteinte lors de la boucle de charge-décharge divisée par la contrainte à rupture de l'échantillon.
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Fig. 3 .

 3 Fig. 3. Évolution du module sécant normé en fonction de la contrainte normée pour des composites [0/90]7 chanvre/Elium après un stockage ambiant et 1, 5, 10 et 15 cycles de fatigue hydrique .

Fig. 4 .

 4 Fig. 4. Images tomographiques et évolution du rayon de courbure d'une éprouvette [0/90]7 chanvre/Elium après fatigue hydrique non chargée a) et chargée b) et champs de déformation calculés par éléments finis avec 𝑅𝑅 1 = 0,5𝑚𝑚𝑚𝑚 c) et 𝑅𝑅 2 = 1,0𝑚𝑚𝑚𝑚 d).

  Trois matrices différentes sont utilisées : deux thermodures (Epolam 2020 et Greenpoxy 56) et une thermoplastique (Elium 188). Les échantillons sont soumis à des cycles de fatigue hydrique consistant à immerger les composites dans l'eau à 60°C puis à les sécher en étuve à 40°C. Les conséquences sur l'absorption d'eau et sur les propriétés mécaniques sont analysées. En particulier, des essais de traction par charges/décharges répétées progressives sont réalisés pour suivre l'évolution du module sécant en cours d'essai. Un essai in-situ sous microtomographe est également effectué sur un stratifié [0/90]7 en chanvre/Elium après fatigue hydrique afin d'étudier les changements microstructuraux intervenant lors de la traction. Enfin, un calcul par éléments finis est mené afin d'expliquer l'origine de la rigidification observée expérimentalement sur ce stratifié.

	2.	Matériaux et méthodes
		fabriquées par infusion sous vide en veillant à
	obtenir des taux volumiques de fibres équivalents, facilitant les comparaisons entre les différents
	matériaux. Des cycles de cuisson adaptés à chaque composite ont été effectués afin d'optimiser les
	propriétés mécaniques et physico-chimiques de chaque matrice. Les plaques de chanvre/Epolam ont
	subi le cycle de cuisson suivant : 3 heures à 40°C, 2 heures à 60°C, 2 heures à 80°C puis 4 heures à
	100°C. Celles de chanvre/Greenpoxy ont étaient chauffées à 40°C pendant 24 heures, à 60°C pendant
	16 heures, à 80°C pendant 8 heures et à 95°C pendant 30 minutes. Enfin, les plaques de
	chanvre/Elium, fabriquées par la société Arkema, ont été placées dans une étuve pendant 4 heures à
	80°C. À l'issue des traitements thermiques, des échantillons rectangulaires de 3,5 mm d'épaisseur,
	20 mm de largeur et 140 mm de longueur ont été découpés dans les plaques afin d'avoir une
	orientation des renforts à 0°/90°, 0° étant la direction des fils de chaîne.

2.1 Matériaux de l'étude

Dans cette étude, trois éco-composites élaborés avec le même renfort de chanvre sont étudiés. Ils contiennent tous sept plis superposés de tissu de chanvre de grammage 290 ± 10 g/m². Trois matrices différentes sont utilisées : Epolam 2020, Greenpoxy 56 et Elium 188. Les matrices Epolam 2020 et Greenpoxy 56 sont des résines époxydes thermodurcissables, la seconde étant partiellement biosourcée. La matrice Elium 188 est quant à elle un polymère thermoplastique issu du méthacrylate de méthyle. Des plaques de chaque composite ont été
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