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Introduction générale

Les matériaux composites sont devenus indispessabur la construction dans
plusieurs domaines comme ['aérospatiale, la cocistmu navale, I'automobile, etc. Ces
matériaux, comme leur nom lindique, ils sont cosg® de plusieurs constituants qui se
présentent principalement en deux phases : lageattile renfort. Par ailleurs, les matériaux
composites, peuvent étre choisis et utilisés enctiom d’impératifs techniques et

économiques a satisfaire en agissant principaleraentla nature , la proportion, et la
composition des constituants, et également suoldend’élaboration.

L’étude du comportement des matériaux compositesiwis de I'environnement et la
connaissance de leurs caractéristiques mécaniqaesssite de nouvelles notions et
techniques plus au moins complexes par rapport Il cdilisés pour les matériaux
conventionnels homogénes et isotropes.

Il est absolument nécessaire, avant de lanceratariau pour une utilisation dans un
domaine donné, de faire une étude sur ce matéadaulp caractériser. Ce projet porte sur
'étude du comportement d’'un composite verre/pappténe destiné pour l'utilisation dans
le domaine de I'automobile vis-a-vis de 'humidité.

Pour faire cette étude, on a divisé ce travail i chapitres. Le premier présente des
généralités sur les matériaux composites.

Le deuxieme chapitre permet de faire le point bipaphique sur le matériau qui constitue la
matrice, le polypropyléne.

Dans le troisieme, on mettra I'accent sur le \isskment hygrométrigue des matériaux
composites a matrice organique, ou une premiéte st consacrée pour des généralités sur
le phénoméne de diffusion et la deuxieme partiegare les mécanismes de vieillissement.

Le quatrieme chapitre porte sur les principaleshoaits expérimentales de caractérisation des
matériaux composites : composition, déterminaticgs doropriétés mécaniques, et les
méthodes d’étude de vieillissement.

Enfin, le cinquieme chapitre aborde les résultaxpéementaux obtenus avec leurs
significations (interprétation).
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Les composites sont des matériaux de constructionofirent, la légéreté, la résistance
meécanique, la résistance a la corrosion et la lessg de construction. lls remplacent
progressivement les métaux dans lindustrie aénmae; automobile, navale et de loisir.
L‘utilisation croissante des matériaux compositegemdre toutefois de nombreuses difficultés
relatives au dimensionnement et a la durabilitésdiesctures, ce qui limites encore la diffusion

de ces structures composites a plus grande échelle.
1.1. Définition

Un matériau composite se constitue de 'assemldaggeux matériaux de natures différentes,
se complétant et permettant d’aboutir a un matédi@nt I'ensemble des performances est

supérieures a celui des composants pris séparéfhent.

|.2. Présentation des constituants

Un matériau composite est constitué généralemamedbu plusieurs phases discontinues
appeléerenfort ; dispersées d’'une facon contrdlée dans une phasinge appeléenatrice
(figure 1.1). Dans le cas de plusieurs phases disages de nature différentes le composite est
dit hybride. Le renfort est habituellement plus duec des propriétés mécaniques supérieures a

celle de la matrice.

Matrice | Renfort | Matériau composite

Figure 1.1 : Constituants d'un matériau composite.
1.2.1. Le renfort

Les matériaux du renfort, conferent aux composgess caractéristiques meécaniques :
rigidité, résistance a la rupture, dureté, etc.Altsi, le renfort est le constituant qui va

supporter la plus grande partie des efforts mécasiq
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[.2.1.1. La nature du renfort

Les renforts peuvent étre de natures différentadidgure (1.2) récapitule les diverses

origines des matériaux constituants les renforts.

Organiques Inorganiques
Polyesters Aramides Minéraux Végétaux
Céramiques Métalliques ﬁ: oton

v Papier
mem Jute

Figure 1.2 : Les différents types de renfort.

La forme la plus utilisée pour les renforts estolane fibreuse dont les fibres de verre et de
Carbonne, grace a leurs propriétés, ont connuetreémgrande exploitation dans l'industrie.

* Les fibres de verre

Les fibres de verres constituent le renfort le pltiisé actuellement pour les composites
(dans plus de 95%). Elles offrent pour un prisamamable une bonne adhérence, de bonnes
propriétés mécaniques (mais inférieures a celtda €fibre carbone) et des propriétés d’isolation
électrigue acceptables pour la plupart des appitst[2]. Cependant, leurs faibles module
d’élasticité et leurs densités qui est supérieureclie des fibres de carbone limitent leurs
utilisations pour la fabrication des piéces strrais (en aéronautique par exemple)[3].

bY

Les fibres de verre sont obtenus a partir des oxydaérales (Silice, Alumine, Caux,
Magnésie, Oxyde de bore,...). On distingue plusigyres [1] :

v verre E : a usage général avec de bonnes propriétésiglmstr

v' verre D : il a de bonnes propriétés diélectriques pouilisation en électronique (circuit
imprime).

v verre C: il a une bonne résistance chimique, pour lescles superficielles des
structures sur le plan chimique.

v verre R et S: ont une haut résistance mécanique pour la edalis des pieces
structurales.
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Les fibres de verrg sont les plus utilisés, sa composition est domiaés le tableau (I .1):

Constituants Composition en masse (%
Silice SIO 53-54
Alumine AD3 14 - 155
Chaux CaO } 2B4
Magnésie MgO

Oxyde de bore @ 6,5-9
Fluor F 070,
Oxyde de fer 73 2 1< 1
Oxyde de titane TO

Oxyde de sodium X }1< 1
Oxyde de potassium &

Tableaul.1l: Composition du verrg.

+ Les fibres de carbone

Ces fibres sont élaborées a partir d'un polymérdake appelé précurseurs, se présentant lui-
méme sous forme de fibres orientées et réticuléesplus utilisé de ces précurseurs est le
PolyAcryloNitrile (PAN) [1].

Les fibres de carbone possédent de trés bonnestér@gtiques mécaniques d’autant plus que
leurs masse volumique est faible (généralementiénfée & 2000Kg/r). En outre, il faut noter
que les fibres de carbones ont une excellente tenuempérature en atmosphére non oxydante

[1].

Il est important de noter que les fibres de carlsmre sensibles a 'oxygene dés 400°C (pour des
applications en atmosphére oxydante, dans le dendgnspatiale, ces matériaux sont revétus
d’'une couche protectrice anti-oxydante), et qu&lf@ésentent une mauvaise résistance aux
chocs. Le prix de ces fibres est relativement éldiglleurs, elles sont réservées principalement
pour les utilisées dans des applications strucard].

Afin d’améliorer la liaison fibre/résine, les filwade carbone sont soumis a un traitement de
surfaces. Ce dernier est suivi par un procédé oiege textilo-plastique qui facilite
I'accrochage de la matrice.

Les autres fibres sont peu utilisées par ce que learactéristiques sont moins par rapport
aux deux premiéres. On peut citer :

* Les fibres d'aramide

Elles sont généralement connues sous le norKesttar. Elles ont une bonne résistance aux
chocs, a I'impact et a I'abrasion, mais leur wilisn est limitée par leur faible résistance a la
compression, a la flexion, au flambement, et dl@st sensibles au cisaillement interlaminaire
('adhérence entre matrice et fibre est mauvaismoyenne).
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* Fibres naturelles

Comme le chanvre et le lin. Ces fibres ont de bsmrepriétés mécaniques (module de Young
peu atteindre celui du verre) pour un prix modestesont particulierement écologiques puisque
ce sont des produits naturels. Mais ces fibresemtént plusieurs verrous techniques : ne sont
pas fabriquées par un processus industriel, latq@aat la qualité des fibres produites dépendent
de I'environnement, les fibres naturelles sontidi#ment calibrable et plus difficilement
manipulables.

[.2.1.2. les formes du renfort

[.2.1.2.1.Formes linéiques

Les fibres sont élaborées suivant un diametre @éqgas micrometres (une dizaine), et ne
peuvent pas étre utilisées sous forme unitairer R utilisation en pratique ces fibres sont
réunies en fils (continues ou discontinues) ou éohmas de différentes formes.

* Fibres discontinues

Elles sont constituées de fibres courtes dontadegcteristiques sont élevées [1]. Ces fibres sont
utilisées principalement avec les matrices therasiues (polyamide, polypropylene et le
polyester thermoplastique) [4].

Les composites thermoplastiques a fibres courtesrmfde bonnes propriétés mécaniques, mais
leur utilisation est toutefois limitée du fait ddifficultés de fabrication liees a la grande vistios
des résines thermoplastiques.

* Les fibres continues

Elles sont constituées de trés grandes fils qut sonpées au moment de la fabrication du
composite. Ces fibres sont essentiellement utdiséec les résines thermodurcissables, mais le
développement des procédés de fabrication a patenptoduire des thermoplastiques a fibres
longues.

Apres la constitution des fils, les fibres peuvétre utilisées sous cette forme (linéique) ou
disposées sous forme de mats ou tissées :

[.2.1.2.2.Formes surfaciques
On trouve les mats et les tissus ou rubans dévétopgsentiellement pour la fibre de verre :

v Les mats:Ce sont des nappes de fils continus ou discontiisppsés dans un plan sans
aucune orientation préférentielle, et maintenugede par un liant soluble ou non dans
les résines. L'absence d’orientation préférentidis fibres conduit a une isotropie des
propriétés mécaniques du mat dans son [dan Il existe deux types de mats : mats a

fibres courtes et mats a fibres continues (Fig®e
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Figure 1.3 : Formes de mats : (a) mat a fibres courtes, (b)anfidres continues.

v Les tissus et rubans :lls sont constitués de deux arrangements surfasiqiue fil
perpendiculaire entre eux : la chaiest ensemble de fils paralleles; La trame est
ensemble de fils s’encroisant avec ceux de la eheuivant le mode d’encroiserent

entre les fils de la chaine et la trame, on tro:veile et taffetas, satin, sergé (voir

figurel.4).

el =

g Y T e Y W '_l_m_ml Ll R
IE :I] ] {o el e
[: I 11 1 I_ll

N I I — 1
1] [T1] 1 [ 1 E——1
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(a) (b) (c)

Figure 1.4 : Principales forme de tissus : (a) toile et taf$e (b) sergé, (c) satin

1.2.1.2.3.Formes multidirectionnelles (tresses, 8sis complexes, ...etc.)

La forme de tissage est volumique: sous forme ecmnmu cylindrique ce qui nous donne les tresses
(voir figure 1.5) et les préformes, ou de multiptrections ce qui nous donne les tissus
multidirectionnelles (voir figure 1.6).

Figure I.5: Tresse. Figure 1.6 : tissu multiaxiale.
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Les performances de ces différents types d’ardhitesont présentées dans le tableau (1.2)

Architecture des fibres | Comportement | Orientation de la | Taux Type de fibres
mécanique tenue mécanique | maximal
de renfort

Fibres coupées et

broyées Moyen Quelconque 30% Verre

Mats fibres coupées Moyen Quelconque 30% Verre

Mats fibres continues

Moyen Orientée 30% Verre
Fibres continues Intermédiaire Unidirectionnelle | 50a 70% Toutes
Tissu Fort Bioutri 302 70% Toutes

directionnelle

i
<
-
o
W
=
o

Nappe Treés fort Unidirectionnelle toutes

bidirectionnelle

Tableau 1.2 :Performances comparées des différents types diacthies

[.2.2. La matrice

La matrice (ou liant) doit remplir une fonctiondréomplexe. Elle doit assurer un lien entre les
fibres et elle donner la forme finale de la pieeke doit aussi transmettre aux éléments du
renfort les efforts qui s’exercent sur la struetet de répartir les contraintes subies. Elle joue
également un réle protecteur du renfort vis-a-ws diverses conditions environnementales

(corrosion, oxydation, humidité,...) et les chocs amggues.

La fonction de la matrice exige de les constitupas des matériaux assez déformables et

compatibles avec le renfort. Les différentes fagsillie matrices sont données par la figure (1.7)

Matrices

organiques 4// \ minérales

thermodurcissables | | thermoplastique | | élastoméres | | céramique | | métalliques

borures carbures nitrures

Figure 1.7 : Difterentes tamilles de matrice.
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[.2.2.1. Les matrices thermoplastiques

Ce sont des polymeres constitués de longues chéimemres. lls se distinguent par leur
structure, soit amorphe ou les chaines n’ont pasdcé moléculaire apparent, soit semi-
cristalline dont la structure est constituée spérolites ordonnées reliées dans une matrice

amorphg5].

Les résines thermoplastiques posseédent la progiepduvoir étre mises en forme plusieurs fois
par chauffage et refroidissement successif. Ellesvent donc étre récupérées et facilement
recyclées [1]. Comparées aux thermodurcissablesthermoplastiques sont plus résistants a

I'impact particulierement a basse températurelatfatigue, mais leur rigidité est plus faible.

Dans le domaine des composites, les résines tipdastimues ont un développement limité, du
faite de la nécessité de faire appel a des tramsfitsns a hautes température de produits solides

[1].

Les principales matrices thermoplastiques utilisépsssédant tous une tenue en température

supérieure a 100 °C) sont les suivantes :

Polyamide (PA): tenue au choc, bonne résistanadatigue et aux hydrocarbures ;
Polytéréphtalate éthylénique et butylénique (PERT)P. bonne rigidité, bonne ténacité ;
Polycarbonate (PC) : tenue au choc ;

Polysulfure de phényléne (PPS) : résistance arliyse ;

Polyoxyméthyléne (POM) : bonne tenue a la fatigue ;

SN NN N

Polysulforés (PSU et PPS): bonne stabilité chimieu a I'nydrolyse, peu de fluage,
tenue au chaud ;

v' Polypropyléne (PP) : peu onéreux et assez staltlengpérature, mais combustible.

De plus en plus, on utilise des thermoplastiquesntbstables (tenue en température >
200 °C et bonnes propriétés mécaniques), en phetitess suivants :

v' Polyamide-imide (PAI);

v Polyéther-imide (PEI);

v' Polyéther-sulfone (PES);

v' Polyéther-éther-cétone (PEEK).
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[.2.2.2. Les matrices thermodurcissables :

Se sont des polymeres réticulés, c'est-a-dire titods d’'un réseau tridimensionnel de
macromolécules liées entre elles. Ces matériaukauorphes [5]. Cette structure confere aux
résines thermodurcissables des propriétés mécaniuiermomécaniques plus élevées. Elles
sont principalement infusible, trés difficilemenbolible et contrairement aux résines

thermoplastiques ; les résines thermodurcissalpledstficilement recyclable.

les résines thermodurcissables sont les plus em@@doycomme matrices des matériaux
composites (70% de I'ensemble des matériaux pre)dpdur des raisons de prix, de facilité de

mise en ceuvre, et de performances [6].
Parmi ces résines, les plus utilisées sont [6]:

v' Les polyesters insaturés Se sont les résines les plus utilisées pourétdisation des
matériaux composites ; pour des raisons de prixpideau de performances, et pour leur
souplesse dans la mise en ceuvre. Elles sont réefote plus couramment par des fibres de
verre.

v Les époxys. elles sont généralement renforcées par dessfibwecarbone. Elles sont utilisées
pour des applications structurales parce qu’elless@gdent de bonnes caractéristiques
meécaniques.

v' Les résines vinylesters ces résines se rapprochent des résines polygsteteur mode de
copolymérisation (facilité de mise en ceuvre) et désines époxydes par leurs
caractéristiques structurales (tenue mécaniquentbee et chimique meilleur par rapport
aux résines polyester).

v’ les résines phénoliqueselles sont caractérisées par leur tenue au fFwttempérature. Le
développement de ces résines est freiné par ure enigeuvre plus délicate que celle des
composites polyesters.

1.2.3. L'interface

L’interface fibres/matrice est crée pendant la phd'®laboration du matériau composite afin
d’assurer une bonne compatibilité entre les dewasgh et d’éviter le déplacement de 'une par

rapport a I'autre [6]. Ainsi le rGle essentiel ditre  a I'interface est de permettre de :

v' Assurer la continuité physique d'un constituant’autte a travers tout le matériau en
empéchant, par exemple la formation de porosités,

v' Transmettre les efforts : en effet, la matrice répat transmet les efforts aux fibres par
I'intermédiaire des interfaces,

v Protéger I'une des deux phases : les fissures pewaiasi étre divisées, 'humidité arrétée
par I'ensimage (fibre de verre) ou la réaction dhgine de la matrice sur le renfort ralentie

(matrice métallique).
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l.2.4. Les charge

Les matrices des composites a matrice organiqueone pas constituées de la résine

seule, il est souvent nécessaire d’'ajouter d’aytreguits, les charges.

On désigne sous le nom charge toute substance,ingriérale ou végétale qui, ajoutée a
un polymere de base, permet de modifier de masEmsible les propriétés mécaniques,
électriques ou thermiques, d’améliorer I'aspecsddace ou bien simplement de réduire

le prix de revient du matériau transforme.

Pour les matieres thermoplastiques, les chargesmiepas des adjuvants indispensables.
Leurs utilisations a prix un essor considérabldeseant dans ces dernieres années. Par
contre, les matieres thermodurcissables, ont tosijoontenu les charges de nature et de

formes variées, a des taux souvent éleves pouttairidre 60% en masse. [30]

Si I'incorporation de la charge dans la résine arpgwincipal objectif d’améliorer les

caractéristiques meécaniques telles la résistaraerdpture et la rigidité alors la charge
est considérée comme renforcante. Sinon, si lepriteipal est de diminuer le cout de la
résine en conservant les performances de cellakwis la charge est considérée non

renforgante. [1]

Les charges sont tres variées, voir la nature (gge, minérale, oxydes et hydrates
métalliques, verre et carbone) ou la forme (spliériqu sphéroidale, et des charges

fibreuses) (Figure 1.8).

Charges Charges cellulosiques
organiques Farines de bois
Fibres véudtales
Amidons
Poudres
héres
Trioxyde de Sb S e
o métalli
Oxyde de beryllium anas
Céramiques
Craies
Carbonates
Silices
mindrales Talcs
Charges - %
Argiles
Alumino-silicates
Noir de carbone Carbone

Figure 1.8 : Différents types de charges
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e Lestalcs

C’est des charges minérales. lls sont utilisées pméliorer I'isolation thermique et la

résistance a I'’eau et facilite I'opération du mgela

Le talc est la charge la plus utilisée dans lesntbelastiques (Polypropylene,
Polyéthylene....), il leur confére une meilleure sémice au fluage ainsi qu'une plus

grande rigidité. Il apporte une pigmentation blanalgris claire.

A titre d’exemple, le polypropyléne chargé de 408otalc voit son module apparent de

rigidité tripler par rapport au polypropylene ndracge.

L’indice de fluidité passe de 2.5 a 3.6g/10mineetriodule d’young en flexion passe de
4000 a 4400MPa.

I.3. Catégorie des composites
Deux grandes catégories peuvent étre distingiég¢es

v' Composites a grandes diffusions (GD) Sont les plus courants, généralement réalisés a
partir des fibres de verre et de résine, polyestsaturé ou phénolique, destiné a des
fabrications de grandes sérieSes matériaux sont caractérisés par leurs faiblgsrigtés
mécaniques avec un colt compatible.

v' Composites a hautes performances (HP) Sont surtout des matériaux composites a
résines époxydes renforcées par des fibres de ,velee carbone ou d’aramide.
Contrairement a la premiére classe, ces matéria@septent des propriétés mécaniques
spécifiques plus élevé mais d’'un cout unitaire ingoa@. Ces matériaux sont utilisés dans le
spatiale, l'aéronautique, lindustrie de sport,ld&@ronique, le génie chimique et la

construction navale.

I.4. Classifications des composites

La nature du matériau constituant la matrice pedea€&pertorier trois grandes classes de
composites, considérées ici par ordre croissateriee en température: les composites a matrice
polymere (C.M.P), les composites a matrice métadigC.M.M) et les composites a matrice
céramique (C.M.C). Il est alors possible d'assoaiares trois types de matrice des renforts
discontinus, dont toutes les dimensions sont trEsieures aux dimensions de la piece, soit des
renforts continus, dont au moins une dimensiordasnéme ordre grandeur qu'une dimension
de la piece. Les matériaux utilisés comme renforésentent de bonnes propriétés mécaniques

intrinséques (carbone, alumine, silice, bore, kewdaier, nitrure et carbure de silicium...). Parmi

11
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les renforts discontinus, on trouve des fibres tsumonocristallines d'une longueur comprise
entre 20 et 100 micrometres et des particulegeghiplaquettes, éclats...) caractérisées par un
rapport d'élancement inférieur a 5 et une taillé peut varier du micrometre a quelques
centaines de micromeétres. Les renforts continuBbwes longues ont quand a eux un diamétre
qui varie selon leur nature entre quelques microeseh plus d'une centaine de micromeétres.
Selon l'application envisagée, I'assemblage ddilwes longues peut étre unidimensionnel (plis
unidirectionnels), bidimensionnel (plis tissés, snaffibres coupées de quelques centimétres ou a
fibres continues) ou tridimensionnel (tissus muttiensionnels). Donc les composites peuvent
étre classés suivant la forme des composants vargua nature des composants.
1.5. Architecture des matériaux composites
1.5.1. Les stratifiés

Pour la réalisation de stratifié on utilise couna@mt des produits de renforcement en
feuilles (voir figure 1.9). Les couches (feuillesont orientées suivant un référentiel commun et

désigné comme le référentiel du stratifié.

Figure 1.9: Stratifié a mat de verre.
1.5.2. Matériaux sandwich

Matériaux composés de deux semelles (ou peaux)raledg rigidité et de faible épaisseur
enveloppant une ame (ou cceur) de forte épaisséaibkd résistance comme le montre la figure
(1.10). L'ensemble forme une structure d'une grdédereté. Le matériau sandwich posséde une
grande Iégéreté en flexion et c'est un excelleaig thermique.

10 <e./e, <100

peaux

¢ &
e, < coeur

Figure 1.10 : la forme d’'un matériau sandwich
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[.6. Mise en ceuvre des matériaux composites a mate organique

Il existe plusieurs technologies de misecenvre des matériaux composites et chacun
d’entre eux passe par deux étapes essentiellgispesition des fibres et la matrice dans le
moule et puis la solidification de la matrice. agpect cout et I'aspect techniques (la qualité
attendue et le nombre de pieces) sont les deuruiaEctgui imposent le choix de mode de
réalisation.

Les procédés de transformation des compositesepeuwetire en ceuvre des semi-
produits élaborés séparément ou réaliser simultanématériau et produit. lls peuvent étre

regroupés en deux familles [2]:

by

e La voie humide: consiste a imprégner les renforts au moyen de knegé
thermodurcissable au cours de la fabrication dwlygto produit et matériau composite
sont réalisés simultanément. Le préimprégné estatadyseé ; avant utilisation, il doit
étre conservé en chambre froide (-5°C).

» La voie séche :consiste a mettre en forme les renforts préim@egvec une matrice
thermodurcissable ou thermoplastiques et I'on dispalors d’'un semi-produit prét a
I'emploi. La difficulté réside dans I'accrochage ldematrice sur le renfort. En particulier
lorsque celui-ci est sous forme de fibre longuetissu. la piéce est élaborée en deux
étapes :

v’ Fabrication et stockage du semi produit : pourthesmoplastiques le semi-produit est
conservé dans une chambre froide, alors que le-@m@ualuit thermodurcissable sont
conserves ala température ambiante,

v" La mise en forme du produit finale et polymérisatio

L'utilisation de semi produit permet d’obtenir desitériaux a faible taux de résines et elle est

caractérisée par une facilité d’'utilisation et possibilité d’automatisation.

le tableau ci-apres montre la syntheses des precé@é transformation des matériaux
composites :[4]

13
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Renfort

Procedes de transformation Utilisation Nature Taux (%) Matrice Cycle
1.- Formes 3D moulées, sans presse avec 1 seul moule
Contact Mat ou tissu de verre 30-40 Jour
Projection simultanée Fibres coupees (1=4-8 cm) 25-20 2 jours
, Tissus préimoregnes carbone, 3 i
Drapage autociave HP TR Jusqu'a 50 Epoxy 2 jours
2.- Formes 3D moulées a la presse avec 2 moules
Pressage basse pression RTM _ it s warn 2% 20-30 ma
Tissu verre R ou carbone Jusaqu'a 30 20-30 mn
Compression moyenne pression _ Semi-produit BMC ou SMC — 2-3mn
Estampage TRE GD Plagues TRE Matrice TP 1mn
Injection haute pression TP GD Granule TPR Matrice TP De1lsaimn
Injection transfert haute pression 7D _ Semi-produit BMC _ 1.5-2mn
Injection réaction R-RIM (moule ferme) GD les:‘f;":nms 15-20 Polyurathanne 1-2mn
Injection réaction S-RIM (moule ouvert) GI:) Mat de fibres longues <30 I-’dm-l 1-2mn
3.- Formes profilées ou produits longs
Stratification en continu Mat de verre fibres coupées 25-20 8-12 mn
Pultrusion Fibres continues verre 50-20 1-2 m/mn
Fibres continues carbone 50-280 0.5 mimn
4.- Formes de révolution
. Fibres coupess, mat enroule
Centrifugation B 35-45 Quelgues heures
Fibres continues verre E 50-70 bl mmid
Enroulement filamentaire - p s
HP Fibres continues verre R, 80-20 Epoxy De 1joura
carbone, aramide quelques jours

Tableau 1.3: synthése des procédés de transformation desiawa¢@omposites

Conclusion

Les matériaux composites offrent une grande &gt découle de la variété de leurs
constituants. Par ailleurs, le choix de ces caretiis pour le composite désiré est trés difficile a
mettre en ceuvre. Il est tres compliqué de réaliser compromis entre des impératifs
technologique d’une part, un niveau de performaetés cout d’autre part.

Cependant, durant sa mise en service, le compmsimommandé par certaines propriétés
physique, chimiques et mécaniques de la matricesiAll apparait nécessaire qu’avant de faire
une étude sur un matériau composite de bien idemgé matrice. Le chapitre suivant présente
'essentiel de la recherche bibliographique supddypropyléne qui constitue la matrice du
matériau étudié dans le présent projet.
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Le réchauffement de la terre et 'augmentation adgs de certaines matiéres qui se
raréfier pousse l'industrie a se diriger vers leal@ppement de I'utilisation des matériaux
recyclables comme les thermoplastiques dont leppopyléne fait partie. Surtout que ce
matériau présente une propriété tres intéressamtel@ mécanique, c’est la résistance aux
impacts.

[I.1.Description :

Le polypropylene noté (PP) est un polymere thetastjgue qui appartient a la famille des
polyoléfines. Il est obtenu par la polymérisatiemmdonomeres propylenes.

La polymérisation consiste a ouvrir la double baispour provoquer un enchainement des
maillons. Pour le polypropyléene cette opérationess8ite la présence d’un catalyseur de type
Ziegle-Natta ou metallocene (figurell.1). Les lais ainsi produites dans la chaine c’est des
liaisons covalentes.

polymérisation
H\ /H ziegler-Natta I|{ I]{
£~ -
H CH; ou catalyse par H CHy
X métallocéne
propyléne polypropyléne

H : Hydrogene C : Carbone CH3: groupe méthyle.

Figure II.1 : polymérisation de polypropylene

Les liaisons entre les chaines linéaires du polyyleme sont de type Van der Waals, donc
faibles sur le plan mécanique. [8]

La tacticité du polypropylene est caractériséelpagpartition des groupes méthyles
sur les chaines. Il peut étre : isostatique, ajaeti syndiotactique. Les catalyseurs Ziegler-
Natta conduisent a un propyléne isostatique, nesigriétallocénes permettent d’obtenir du
polypropyléne isostatique ou syndiotactique.

» Polypropyléne isostatique :

Dans ce cas les groupes méthyles sont repartiggdue coté de la chaine. (Figure 11.2).
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Figure 1.2 : polypropyléne isostatique.

La quasi-totalité des polymeres industriels isogptias (jusqu'a 99% avec les catalyseurs
modernes : métaloceénes). [9]

» Polymere atactique :

Dans ce cas la répartition des groupes méthytedéstoire sur la chaine (Figure 11.3).

Figure 11.3 : polypropyléne atactique.

Les propriétés d’'un polymere atactique sont treggg€es des propriétés de l'isostatique.[9]
D’ailleurs ce type n’est pas intéressant pour Lisitie.

» Polypropyléne syndiotactique :

Dans ce cas la chaine contient des séquences destyfges cités précédemment : des
séquences de polypropyléne atactique et d’autossaisques (figurell.4).

Figure 1.4 : polypropyléne syndiotactique.
Ce type de polypropyléne n’a recu jusqu‘a préseetppu d'applications industrielles.[9]
[1.2 .Structure de polypropyléene
[1.2.1.La structure semi cristalline

La quasi-totalité du volume du polypropylene esistituée d’'une partie cristalline. Lors de
sa mise en ceuvre, il passe par un état fluide. dnngbn refroidissement, les chaines
moléculaires adoptent une conformation réguliereigmag plan ou hélice, et s’empilent de
fagcon ordonnée et compacte : le polypropylene gatlise. Les chaines ainsi disposées
forment des lamelles cristallines. L'épaisseur &'lamelle est de quelques dizaines de motifs
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monomeres, de l'ordre d’'une certaine d’Angstronesgai est inférieur a la langueur d’'une
molécule (1000a100000A°). Par conséguent une mérame macromoléculaire peut étre
inclure dans plusieurs domaines cristallins et ges. Cette chaine macromoléculaire peut
également étre ainsi repliée sur elle-méme dansnémee cristallite. D’un point de vue local
un polymere semi cristallin peut étre décrit come alternance de lamelles cristallines et de
zones amorphes.les lamelles cristallines sont abées a travers la phase amorphe par des
fragments de molécules (figure 11.4). La cristatisn du polypropyléne est gouvernée par
d’'une part le taux de refroidissement et d’autne par I'équilibre thermodynamique existant
dans le systeme. Plus le taux de refroidissementadse plus la structure cristalline est
dense. [10]

’ﬁw\f 0 ﬁdj Ao S —— Lamelles
7 A S S cristallines
Zones <~ N
interlamellaires 1444 + o &

amorphes d?v:k o) @ﬁ‘

> A ;r_’ ‘ -

Figure 1.5 : lamelles cristallines et zones amorphes
[1.2.2.Structure amorphe

Le polypropyléne est constitué également d’'une zamerphe qui est caractérisé par
I'absence d’ordre a grande distance. Dans cette,2e@ macromolécules peuvent former des
zones d’enchevétrements physiques. La langueusalgeents entre ces enchevétrements est
assez grande pour que les segments se comport@mecales chaines individuelles. La
présence de volume libre dans cette zone détertainmobilité des macromolécules et
I'aptitude du polymére a changer la conformationnsf seule la fraction amorphe est
affectée par le vieillissement physique. [10]

[1.3.Types de matériaux produits par le polypropylene

On peut produire par le polypropylene trois types dhatériaux : homopolymeres,
copolymeres, et compounds.

[1.3.1.Les homopolymeéres
Ce sont des polymeres obtenus par polymérisatiom sul monomere, propyléne.

Les produits commerciaux ont un taux de cristaliriant de 50 a 70% qui dépend du taux
d’isotacticité et des conditions de transformafib®]. lls sont caractérisés par un module de
Young et une température de fusion élevée, maisiatance au choc faible. [11]
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[1.3.2.Copolymére

Pour réaliser des copolymeéres, il faut réagir demameres. Deux types de copolymeres
existent :[9]

» Copolymeéres statiques

lIs sont généralement obtenus par copolymérisatmpropyléne et d’éthyléne. La structure
de ces copolyméres est bisemblable a celle des palyméres, avec une distribution
statistique des motifs éthylénique (figure I1.5).

BEAAAEAEAAAAEAABEAEA

A et B repreésentent les motifs issus des deux monomeres de depart

Figure 11.6 : copolyméres statique
» Copolymeres a bloc

Dans de tels copolymeres, la chaine comporte aes blifférents. Les uns comportent le seul
motif étranger, le plus souvent de I'éthyléne (fegu

AAAAEBBEBAAAAA

copolymere tnbloc comportant des motifs
A (propyléne) et E (&thylens)

Figure 11.7 : copolymére a bloc comportant des motifs A (ptepg) et B (éthylene)

[1.3.3.Compound a base de polypropylene
Les mélanges a base de polypropylene les plusagiBont les suivants :[9]

» Polypropylene chargé de talc ou de carbonate de calm : la quantité en masse de
la charge environ 40%. Ces charges augmentengil#ité et la tenue thermique, la
résistance au choc est peu modifiée.

* Polypropylene renforcé de fibre de verre ou de mica la quantité du renfort
présente 20 a 30% en masse. Ces renforts augmemterdeulement le module de
Young et la tenue thermique du polypropyléne, raassi sa résistance au choc.

* Polypropylene auquel on ajoute un élastoméreen générale éthyléne/propyléne
(EPM) ou Ethylene/Propylene/Diéne (EPDM). lls omsdrésistances au choc tres
élevée, non seulement a la température ambiantEs aussi, a des températures
jusqu’a 40°c. Par contre, leur rigidité est lewesue thermique sont plus faibles que
celle des polypropylénes non modifiés.
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[I.4.Propriété du polypropylene

Les propriétés du polypropylene dépendent esskemieht de sa tacticité, qui joue
directement sur le taux de cristallité, et la mamséaire du matériau (tableau 11.1).

Tableau 1 - Influence des parametres structuraux sur les
principales propriétés des polypropylénes

) Vanation (1) des propriétes
Propnatas - o -
Cnstallinite Masse molaire
Tempeérature de fusion................. » —

Température de ramollissement

WICAT coveeeet e ieee et seee e eeeeaeses anen 4 -

Résistance en traction .........cccuue...
Module de Young ....coooovvviiiiiiinnnnns

|

Permeéabilité aux gaz ..........cccne.e.
Indice de fluidite a chaud (IF) ......
Viscosité a I'état fondu................ —

»
»
Résistance au choc.....cccocoiinnnnn. -
-

N YN

(1) ~ augmente — varie peu % diminue.

Tableau Il.1 : influence des parametres structuraux sur lexipales propriétés des
polypropylénes.
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Les propriétés du polypropylene dépendent aussiyge de matériau (homopolymere,
copolymere, compound) (tableau 11.2) et la méthdelenise en ceuvre.

Tableau 5 - Caractéristiques de différents polypropylenes chargés, renforcés et modifiés par des élastomeres

Propnate

Masse VOIIMIQUE ....cccvvvnsvisiississsssnsssssssssssissssssensses (kg - m~3)
Propriatas tharmiques

Temperature de fUSION ... (C)
Température de ramollissement Vicat ous 1Kg .. ('C)
Tempeérature maximale d'utilisation (1) ... (C)
Conductivitd thermigqUe ... Wem K
Capacité thermique MassiQUE. ... (kg K
Coefficient de dilatation INEIGUE ... (K1)
Propriatas mecaniques

Contrainte au seuil d'ecoulement &n traction ... (MPa)
RESIStANCE @ 18 TUPLUTE Lovvvvccvvvveisssnnssesssisssissssssmssssessns (MPa)
Allongement & |8 TUPIUTE......cmsmmmmmimmm s (%)
Résistance en fIEXION ... (MPa)
Module de Young en traction...... i (MPa)
Résistance au choc (Charpy) @23 °C12) v (kI
Propnates alectriques

Facteur de dissipation diélectrique (tan 8 & 10° Hz........oooencne
Rigidite diBIBCTIGUE ..oocvcovsivsisneivss s sssmissnisssssssssssssssssne (MV/m)
RESIStIVItE tranSVErSAlE ..o (2 cm)

(1) En servica continu,
(2) Suréprouvettes entaillées.

Norme

NF T 51-063

NFEN ISO 3146
NFEN S0 306

................................

................................

150 11359-2

NFEN 150527
NFEN1S0 527
NFEN IS0 527
NFENISO 178
NFEN1S0 527
NFENISO 179

NF C 26-230
PR NF EN 62062
NF C 26-215

PP (homopolymera) .
bfibresde z: ::gtlﬁ:\zz
+40 % tale +30 9\7elrre a
1210 1140 898 & 900
1583168 168 1502 168
160 160 1303 145
100 100 100
051 027 0,22
1340 1340 1700
08x 1074 08104 1,1x 10
MW s 11428
294135 70 18335
238 143 200 4700
49368 80498 2134
315044025 650027000 35041050
4 - 20
2,51 262 22
% 50 70
>10% 10 >108

Tableau 11.2 : caractéristiques de différents polypropylénes.
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11.5.Spécificité du polypropylene

Les propriétés du polypropyléne lui donnent un namtbe spécificité qui, par la suite,
détermine le domaine d'utilisation :

v il offre une bonne barriére a I'eau parceque lerpentage d’absorption d’eau est tés
faible.

v il offre une excellente résistance chimique : l&/pmpyléne n’est pas attaqué par les

solutions aqueuse de sels minéraux, par les bdskes @cides minéraux dilués a

température inférieure a 60°c.[19]

il est tres sensible a I'oxydation et sa perméthdlil’oxygéne est trop élevée.

il est tres sensible aux radiations Ultra-violéi¥/y.

est un bon isolant électrique : c’est un polymére polaire.

est un matériau combustible.

est un matériau transparent.

v il a une bonne compatibilité avec un usage alimenta

AN NN

II.6.Domaines d'utilisation
Le domaine d’utilisation du polypropyléne est tvaste :

v' Automobile : tableau de bord, volant, pédales d’'accélératimales réglables de
déviation d’aire, ceinture de sécurité, enveloppebatteries, ...

Electricité : cables supportant une température relativemeséé| cables a haut
tension.

Plomberie : tuyaux pour eau chaude.

Appareils électroménagers paniers et tambours de machine a laver,...

Matériels médicaux: les seringues et certains matériaux de laboeatoi

Les films de polypropyléne sont utilisés dans 'aftdge (principalement les produits
alimentaires).

v Produits textiles,...

<

ANER NI NI

I1.7.Mise en ceuvre des thermoplastiques

Le polypropylene peut étre mis en ceuvre par plusiguocédés de fabrication dont le
procédé d’injection est tres utilisé et il est adapux thermoplastiques renforcés par des
fibres courtes ou longues.

Les conditions d’injection des polypropylénes déjett essentiellement des dimensions de
I'objet a fabriquer. La pression d’injection eshgarises entre 80 et 200MPa ; la température

d’injection peut varier de 210 a 280°C; le moulst @n générale a la température
ambiante .Le retrait des pieces moulés se site aneét 3%.[9]

Pour fabriquer une piece composite a résine thelastigue on doit passer par deux étapes :
la fabrication du semi-produit ou compound puigigae en forme de la piéece.
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[1.7.1.Mise en ceuvre des thermoplastiques a fibrepurtes
[1.7.1.1Fabrication du compound

La viscosité élevée des résines thermoplastigyagjae la technologie de fabrication
de compounds, a savoir le compoundage par extrigsgtulation qui, grace a I'action de la
chaleur et des forces de cisaillement élevéesegldgpées par I'action de la ou des de
compoundage, conduit a une dispersion homogéneuet laon niveau d'imprégnation des
fibres de renfort par les résines thermoplastiques.

Plusieurs méthodes de compoundage existent edtmment selon le mode
d’introduction des fibres de verre. La méthodelles pépondue a ce jour consiste a introduire,
en bosage séparé sur une extrudeuse double visrFi§8), la résine a l'entrée de
I'extrudeuse (en zone 1) le renfort sous formefidecoupés de 3 a 4,5mm dans une
deuxiéme zone d’alimentation (zone 2) apres fusi®ma résine (<< introduction en matiére
fondue >>).

Aprés dégazage et homogénéisation dans la troiseame de I'extrudeuse, la matiére est
extrudée a travers une filiere a joncs circulaitgs pgranulée, refroidie séchée, triée et
emballée,

Ces machines permettent d’obtenir des débits ddréode 500 Kg a plusieurs tonnes par
heure de compound. [4]

Fibres de verre FV Sal?tion selon
= —— axe J.J.

: /: Fils coupés x«qu
Granulés de Vs ks o8
1 ‘\‘/ g

thermoplastiques

Degazage
: I - J.
|

m>
- ./“’”"Fidﬁ"ﬂﬂﬂ 17 ;' Fiiii 'f\

LU . L ‘l' N/

Zone 1 Zone 2 Zone 3 J
Alimentation  Alimentation FV Degazage '
fusion TP Melange Homogenaisation

Figure 11.8 : schéma d’une extrudeuse double vis avec alimentéiticoupé en matiere

Les bases de renfort obtenu vont de 10 a 50% esanselon les résines et les
propriétés recherchées.Les résines les plus eslisént les polyamides, les polyesters et les
polypropylénes.Les résines amorphes telles quest@®niques moins utilisées du fait
notamment de leur viscosité nettement plus éleveée.
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[1.7.1.2.Mise en ceuvre des granulés thermoplastiquefibre courtes (SFT) :
Principe :

La mise en ceuvre des granulés thermoplastiqubseadburtes est essentiellement réalisée en
moulage par injection au moyen d’une presse atiojea vis (figure 11.9).

La matiere est plastifiée par la vis. Elle remplie chambre d’injection a la sortie de
la vis. Par un mouvement rapide de translatiorvidapousse la matiére dans le moule a
travers des canaux.

Une presse a injecter comporte deux parties :

v’ la partie plastification dont le principe est samié a celui d’'une extrudeuse ;
v et la partie fermeture qui assure le mouvement rdoule : ouverture-fermeture et
verrouillage.

La taille des machines est adaptée a celle despmoulées. Leur force de fermeture
varie, dans le cas des SFT, de quelques dizainemdes a quelques milliers de tonnes.

Compounds avec adjuvants,
charges et fibres de veme
R :::""« -—m; ,ﬁ'a; :‘-‘—v‘- 1

- e T -
v - . -

S | el

i
ay granulésTP vierges &% s
ay adjuvants en poudre G :
a; charges minérales en poudre o :
ay charges minérales en poudre — H : !
ag fibres de verre ' : ' '
ag adjuvants liquides _Ej_ : ' -3
_ ¥hmems

A Melangeur dynamique D Secheura air G Homogenéisateur

B Extrudeuse bivis E Granulateur H Peseur - ensacheur

C banc de refroidissement a eau F Refroidisseur - tamiseur I Palettissur automatique

Figure 11.9 : ligne industrielle compléete compoundage SFT
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[1.7.1.3.Avantage et inconvénient de la méthode :

v' Ce procédé permet la réalisation en discontinuiéeep trés divers, pouvant aller de
pieces trés petites de quelques grammes, poutdifeie par exemple, a des piéces
de quelque dizaines de kilogrammes.

v' Un des intéréts les plus importants de ce procétideepouvoir réaliser facilement des
pieces complexes sans reprise d’'usinage.

v’ les secteurs d’application des SFT sont trés valeeméme que le type des pieces
réalisées.

v/ I'état de la surface est inferieur a celui des @sepdalisées en thermoplastique pur.
Cela est di a la présence en surface de filamemere. Il est donc difficile d’avoir
une surface brillante

v Les couts des presses a injecté est élevés (issestent important)

I1.7.1.4.Conséquences de la présence de fibres derre courtes dans une résine
thermoplastique

la fibre de verre permet d’augmenter certaines ngtds physique, mécaniques et thermiques
des résines thermoplastiques :[4]

v' Augmentation de la résistance a la rupture enitraat en flexion, et la rigidité du
matériau, par contre la résistance au choc eshdiei

v' Augmentation de la température de fléchissemend sharge : elle est voisine de la
température de transition vitreuse pour les résamesrphes, et de la température de
fusion pour les résines cristallines.

v la présence du verre ne modifie pas essentiellelegprropriétés chimiques.

11.7.2.Mise en ceuvre des thermoplastiques renforcgmr des fibres longues(GLFT)
[1.7.2.1.Fabrication des compounds

Les GLFT sont des semi-produits granulés thermtiglass a fibres longues [4]. lls sont
obtenus a partir de rovings de verre imprégnés atiere fondue puis refroidis. Ces granulées
sont obtenues directement avec les proportionsseates de composants et additifs (renfort,
agent de couplage, stabilisant Ultra-violet outtique, ...). [12]

11.7.2.2.Mise en ceuvre des compounds a fibres longsi

Les GLFT peuvent étre transférés par le procéd@alglage en compression, par I'injection
ou par l'injection-compression.

Dans le cas de I'injection simple, ce procédé Issitmémes étapes que le procédé d’injection
des thermoplastiques a fibres courtes :

v' Les matiéres sont plastifiés ou compoundés au nsog@&m groupe de compoundage
constitué d’une extrudeuse bivis ;
v Injecter la matiére dans un moule au travers dhuse ;
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v' Compacter : le moule est fermé lors de linjectien,la pression de maintien est
directement appliquée a travers la buse ;
v Refroidir pour récupérer les piéces.

Granules
de thermoplastique
vierge
Fibres
de verre
(fils coupes
Accumulateur ou roving)

e

Extrudeuse bivis

Moule
d'injection
|
Unité d'injection
= Fibres Thermoplastiques
de verre + adjuvants

_— - —

R S P —— :3.:::
Palette de roving FV

Figure 11.10 : moulage par injection de GLFT (ligne Krauss-M#gff
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11.7.2.3.Conséquences de la présence des fibres daes dans une résine
thermoplastiques

Augmentation de la résistance aux chocs ; la tigieli la ductilité du matériau ;
Augmentation des propriétés thermiques (rigidichaud) ;

Amélioration de la tenue au fluage et en fatigue ;

plus grande stabilité dimensionnelles ;

masse volumique plus faible variant de 1, 1 ag/c6.

AR NI NI NN

Conclusion

Le polypropyléne est un matériau largement utitlaés plusieurs secteurs industriel
grace a ces propriété intéressantes ; et la phbigside les faire varier largement en le
copolymérisant de différentes manieres et en tuitant des charges et des renforts.

L’'un des réles de la matrice est de protéger Iéoreme I'humidité qui engendre le
vieillissement du composite et puis sa dégradatiba. suivant chapitre présente le
vieillissement hygrothermique des composites aiggtrganiques.
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Le vieillissement désigne toute altération despriétés d’'un polymére ou composite au
cours du temps. Il peut étre le fait de plusieuost@intes externes : la température,
I'humidité (eau) ou autres liquides, les rayonnetmaitra-violet (U.V) ou radiochimiques,
les contraintes mécaniques,...

La majorité des matériaux que nous utilisemist exposés a I'humidité (eau). L'effet de
I'eau sur les métaux (corrosion) est connu depngtemps, mais I'effet d’'un milieu humide
sur les polyméres ou matériaux composites c’estnaevelle problématique qui n’est pas
beaucoup connue, parce que cet effet se manifaste dacon plus susceptible et a long
terme.

Ce chapitre est consacré pour montrer ¢eisghéorique sur la diffusivité de I'eau dans

les matériaux composite a matrice polymere et |ésamsmes de vieilissement et ses
conséquences sur la dégradation des matériaux.

[ll.1.processus de diffusion
[11.1.1. Diffusion Fickienne

En 1865, Adolf Fick a établit desxdements de la diffusion, inspiré de la loi de
Fourier pour la chaleur (établies en 1822). En 1%0bert Einstein a démontré les lois de
Fick avec ses travaux sur la loi stochastique. [3]

Premiere loi de Fick

Le modele le plus simple pour la diffusiominl’solvant (espéece diffusante) dans un solide
est celui donné par la loi de Fick. Le gradientdecentration du solvant induit un flgxqui
lui est proportionnel, c’est donc le moteur de Ifudion. La vitesse de diffusion est
caractérisee par le coefficient de diffus@nla premiere loi de Fick est donnée par I'équation
(11.1) : [14,16]

O = —DgradC
- (11.1)

Ou:

D : coefficient de diffusion de milieu enm?/s

C : concentration de solvant au sein du milieuren.m™
¢ : flux de matiére

Le signe négatif indique que le flux est dirigé deses a concentration élevées vers celle a
concentration plus faible.
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Deuxiéme loi de Fick

La seconde loi de Fick fait intervenir lenfgs. On considéere que I'eau péneétre librement
et sans interaction avec les composants. Elle awrihiloi de conservation de la masse avec
la premiére loi de Fick. La conservation de la reasst donnée par I'équatifiii.2).[13,14]

oC .
— = div(o)
ot (11.2)

La seconde loi de Fick est donnée par I'équatibr3j!

)C —
= div(=D.gradC)
ot (111.3)

Lorsque la diffusion est unidirectionnelle (suivaxq)t et queD est indépendant de la
concentration le flux de matiere est donné pamu&tipn (111.4) :

aC
0 = —D_—(_
ox (11.4)

" J -
A
ot ox”

(111.5)
En fait la diffusion fickienne est caractérisée ganx parametres :

v' Un coefficient de diffusioD indépendant du temps et de I'espace, ainsi qua de
concentration en molécules d’eau.

v" Un seuil d'absorption d’eau asymptotigMis atteint pour un temps infini correspond
a I'équilibre et s’exprime généralement en pouraget Il caractérise le gain de masse.

La solution de I'équation de diffusidiil.5) nécessite la connaissance de la géométrie du
milieu ainsi que I'ensemble des conditions auxte®i En 1983, Crank a établit des solutions
analytique de ces équations pour des géométridesetonditions aux limites variées. Pour
nous, la diffusion dans les plaques minces esiua iptéressante parce que les matériaux
composites sont élaborés le plus souvent sous fdenpdaque.[15,14]
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Diffusion dans une plaque mince

o

JI»
|
|
Y- I =N
N~ : —L
I
B B ! odh Y .
e e s | s
"S- : -
~J~ I ol ¥
N | -y /N
S | -
|
e

Figure IlI.1 diffusion dans une plaque mince

Si on considére une plaque mince d’'épaisseur hrfidll.1), au sein de laquelle diffuse le
solvant, initialement a la concentrati@Gg, et dont les surfaces sont gardées a la condentrat
uniformeC;,, alors I'évolution spatiale et temporelle de la@entration de solvant est donnée
par la relation (l11.6) [13,15]. Par résolution diéquation différentielle (11l.5) grace aux
transformées de Laplace

C-C 4 (=D n+1)° 2n+1)1

—_— = 1-—. .c.\‘p(—D.( - ! n‘.l).cos(u)

¢ -G T (2n+1) h? h (16)
Avec :

D : coefficient de diffusion
X : distance a partir du plan central de la plaguejant I'épaisseur
t: durée du vieillissement
h : épaisseur de la plaque

Co : concentration initiale du solvant (homogéne)ir@drieur de I'échantillon. Dans le cas
d’un échantillon sec au dépat; est nulle

C; : concentration du solvant a la surface de lays#aq

C : concentration du solvant a I'intérieur de lacuia

La masse totale d’eaMt dans le matériau a un instant t est obtenue pégration de la
variableC sur I'épaisseur du matériau (équation II1.7),wete aire A soumise au flux :
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h

M, = J A . C(x.t)dx

) (ﬂ)
Si I'on noteMt la masse d’eau absorbée apres un temps infinydtén (111.6) s’écrit alors :
M 8§ & m+1)? 5
—L == .Z—\.cxpl—[)&x‘t)
Mg 7 poo2n+1)° h* (111.8)

C’est généralement cette équation qui est la basartbdeles de cinétique de diffusion. La
considération du parametiMt est intéressante puisque ce dernier corresporad raakse
d'eau absorbée a un instant donné de vieillissementdont la mesure est accessible
expérimentalement par pesée. Il permet donc unepaison directe entre mesure
expérimentale et simulation numérique.[13,15]

Une représentation schématique de la coﬁébe f(Vt) est donnée par la figure (111.2).

C’est une fonction linéaire en début d’absorptibque s'incurve au moment de la saturation,
quand le matériau se met en équilibre avec I'envieonent.

A
M,/ M, Fick

N

>

Figure Il1.2 : courbe d’absorption fickienne

Il est parfois utile, notamment pour la détermioatides parametres de diffusion, de
considérer des expressions simplifiees aux temypd oo aux temps longs :[13,14]

v' Lorsque Mt/Ms<0,5 (temps courts), I’équation (111.8) devient
approximativement celle définie par I'équation.@)t

My g [0
M R

(11.9)
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v LorsqueMt/Ms<0,6 (temps longs), I'équation (I11.8) devient approstivement celle
définie par I'équation (l11.10) :

j\]l Q l)IZ:l

)
S (11.10)

Il existe aussi des résolutions approchées telle de Shen et Springer, qui proposent une
expression simplifiée de I'équation (111.8) pardigation (111.11) [14].

D.t 35

\/l S
T =] expl 7..‘(’_2) )
s . (11.11)

Des essaies expérimentaux permettent de traceodeéses similaire a celles de la figure
(11.2). 1l est alors possible de connaitvis et d’accéder aux coefficients de diffusion
Influence de la géométrie sur la diffusion

Les échantillons habituellement utilisés laboratoire n'ont pas une longueur et une
largeur infiniment grandes devant leurs épaisssutsen qu’un facteur correctif doit étre
introduit. La correction prend en compte I'eau qénetre par les faces latérales de
I'’échantillon a I'aide d'un coefficienf dépendant de la géométrie de I'échantillon valable
pour un faible taux d’absorption donné par la foler(lil12). [3,15]

X hh
p=l+—+—
b1 (1.12)

Avec, b etl sont respectivement la largeur et la longueur éghiintillon et est I'epaisseur.
L'équation de correction du coefficient de diffusid est: Dee=Dabs

La relation (111.9) s’exprime alors de la maniesfidée par I'équation (111.13) :

)
M,y 07
M, h'§ x (111.13)

Les lois de Fick permettent donc, a partir d'ungdiiése physique simple, de
calculer les cinétiques de diffusion a laide de uxde parameétres accessibles
expérimentalement. Cette simplicité explique lges tlarge utilisation pour la modélisation
des transports d’eau dans les polymeres et conegosit

31



CHAPITRE III: vieillissement hygrothermique des polymeres et des composites |2012

[11.1.2.Influence des conditions d’exposition a I'au
111.1.2.1.Influence du taux d’humidité sur la concentration d’eau

En milieu atmosphérique, la concentration d’eaiequilibre dans le polymére Ms (prise en
masse a saturation) est une fonction croissantéytromeétrie relativeHR (%), donnéepar
la relation (111.14). [14,16]

M= a (HR%)" (111.14)
Avec :

a: une constante dépendante de la nature du polyehéesla température.
b : un exposant généralement voisin de 1 pour legosites (sauf complication liée a
une démixation), et varie entre 1, 3 et 1,8 posirésines.[16]

Pour les matériaux émigrés dans un liquide la pisenasse a saturation est liée au potentiel
chimique de I'eau, elle diminue lorsque la concatitin en solutés augmente.

Moo
%
6.

W

0 50 100
RH %

Figure 111.3: niveau de saturation en eau de divers matérianmposites en fonction du
degré d’humidité HR%
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111.1.2.2.Influence du taux d’humidité sur le coeficient de diffusion

Le taux d’humidité relatif n’a pas une influence tuvaleur de coefficient de diffusion D (D
est indépendant de (HR %dy,16]

[11.1.2.3.Influence de la température sur le coeffiient de diffusion

En pratique, le coefficient de diffusion varie avactempérature : La pente initiale des
courbes d’absorption augmente avec la températimsi, le coefficient de diffusion d’eau D,
augmente assez vite avec la température, et gémaat selon la loi d’Arrhenius exprimée
par la relation (111.15) :[6,14]

D= Do exp ) (I11.15)

Avec :

Ea : énergie d’activation souvent de I'ordre de 30 &pMol
Do : constante (indice perméabilité),

T : température d’essai(K),

R : constante des gaz (r= 8,314 J thigl*,

‘P D x M&, [mvnf‘s ™ W I r . vapeur
'O ) ’ immersion 100 %
(Of . M‘-“;o,) résine a -
10 . .
-
-
10® .
\\
~——
~na
w’
w*® T
2.6 2.8 3 3,2 1 /T (K)]=10*
+ + - ) 4 + } + [ ( )!
100 90 80 65 60 50 40 22 °cC

Figure 1.4 : Lois d’Arrhénius des coefficients de diffusion de résipexy vieilli en immersion
ou en milieu humide a différents températures (gtthans d'épaisseur 2mm
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[11.1.2.4.Influence de la température sur la concetmation en eau

L’élévation de la température va favoriges phénomenes de prise d’eau brutale et
eventuellement de la perte de matiere. Il est agoandifficile de donner une température
critique a partir de laguelle sont observés cesipim&nes. Cela dépend en particulier de la
nature de matiere.[14]

[11.2.3. Influence de la présence du renfort sufa diffusion

La cinétique d’absorption d’eau peut étre difféeeselon la nature du renfort. Dans le
cas de composites renforcées par des fibres de,\alies-ci peuvent étre des obstacles a la
diffusion de liquide en diminuant le coefficient dkffusion et le taux d’absorption a
I'équilibre ou, au contraire, accélére la diffuside liquide en raison de I'existence de
décohésion importante a I'interface fibre/matrid&’]

[11.1.4. Mécanisme de diffusion de Langmuir

Ce modele est assez souvent utilisé dans ldesmssomposites. Il considere qu’une partie
des molécules diffusent librement dans le voluntbeeliaccessible, alors que l'autre est
fortement liée a des sites particuliers. [13, 18]

Dans un élément de volume a l'instantl y a n molécules libres de diffusivit® dans la
matrice et (N) molécules liées. A l'instantt, les molécules libres peuvent étre piégées avec
une probabilitéa, et les molécules lieées peuvent étre libérées awec probabilités. en
utilisant le systéme d’équation différentiel on pé&arire les équations (l11.16) et (lll.17)
suivantes : [13, 18]

en_pln N
ét Oy ot (111.16)

N o

¢ (I1.17)

Le modele fickien est un cas particulier du modkdd.angmuir en appliquafit0 eto=1.

La figure (lll.3) ci-apres montre l'absorption dieaontenant un exces de groupements
époxydes. Cette courbe suit le modele de diffudmhangmuir.[18]
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Faible épaissaur (Tp << TH)
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/ p |_{D - "H:‘
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Figure II1.5 : allure des courbes d’absorption d’eau contenargxcés de groupement époxy
Description de la courbe :

« 1% cas : faible épaisseur :
Si I'échantillon est suffisamment mince, la diffoisiest plus rapide que la fixation
d’eau par I'hydrolyse et les deux phénoménes (siifiu et réaction) apparaissent
découplée. La prise de masse attient d’abord urerpah., correspondant a la
solubilité de I'eau dans la matrice. Ensuite, lactén époxyde-eau se traduit par un
deuxieme paliem,,.. On notera que le nombre de groupements époxydas edagit
avec I'eau est (mg.,.- My,)/18 mol/gr

« 2°"%as : forte épaisseur :
Si I'épaisseur de I'échantillon est trop grandeysala réaction devient plus lente que
la diffusion, on n'observe pas de palier.

si on compare les deux courbes de diffusion Ficleeet Langmuir, on remarque que
ces courbes ont une partie linéaire dont la pensmpermet de déterminer le coefficient de
diffusion D tel que :[13]

l2

D=p

1moo?
vée p : pente de la courbe
I11.1.5. Diffusion non fickienne

Dans certains cas, la diffusion ne peut pas étrdétisge par le processus fickien cité
précédemment. La figure (111.6) montre les courbelsematiques des différent cas rencontrés
dans la littérature.[14]
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Figure 1.6 : courbes schématiques de quatre catégories deqeiadiabsorption d’eau non fickienne

e La courbe (0), correspond au comportement fickien.

* La courbe (1), caractérisée par une augmentatiorincee de la prise de poids,
correspond au cas « pseudo- fickien » courammegbrdrée. I'équilibre n’est jamais
atteint.

» La courbe (2) représente une cinétique de typerhairg
Le principe de Langmuir est le suivant : les molésise déplace selon la loi de Fick
mais elles sont capturées de temps en temps paitdsgarticuliers et retenues pour
une certaine durée par ces cites.

* La courbe (3), correspond a une accélération ragel¢absorption d’eau, qui est
généralement accompagnée de déformation imporéardeendommagement au sein
du matériau.

« Enfin la courbe (4), présente une perte de poidsdigriau aprés une certaine durée
de vieillissement. Ce cas de figure peut étrebatéria des dégradations physiques ou
chimiques ou & une hydrolyse du matériau. Des gnoepts chimiques peuvent étre
arrachés des chaines polyméres et évacué danlvaatsee qui explique la perte de
matiere et la baisse de la masse globale, makgpédtption d’eau.

En raison de la grande variété de structom@gculaires des polymeres, et de la diversité
des structures en composites a matrices organifuest difficile de suggérer des causes
spécifiques pour les différents cas évoqués citdessependant, la synthése des données de
la littérature suggere que les cas (0) et (2) eamatériau parvient a une saturation en eau vis-
a-vis du milieu environnant, se produisent génémalg pour des conditions peu séeveres :
vieillissement en humidité relative ou en immerséifaible température. Les cas (3) et (4)
correspondent eux, plus frequemment, a des praeekahbsorption dans des conditions plus
séveres, en immersion, a des températures élevdmafeis sous des contraintes externes
élevées. Il sont plus fréquents pour les composiiespour les résines pures.[14]
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[1.2.Hydrophilie -absorption d’eau

L’hydrophilie est jugée d’apres la valeur decbncentration a I'équilibre de I'eau dans le
matériau placé en atmosphere saturée ou immergd’dan distillé.[6]

Dans la littérature, en trouve en général deux aghms du mécanisme d’hydrophile, qui
peuvent étre combinées : l'approche « volumiquet»l'@proche mettant en jeu des
interactions entre polymére et molécule d’eau. [14]

La premiére approche est la théorie de vollibre selon laquelle les molécules d’eau
migrent vers les espaces libres du matériau (cgvitggurelll.7). Les espaces libres
comprennent les espaces entre les macromoléauties€lées du polymére et les espaces
dans les zones inter faciales entre les constgudnmatériau. La diffusion d’eau dépendra de
la quantité de cavités ainsi que de leurs dimessibas molécules d’eau se déplacent d’'un
site a l'autre avec une énergie d’activation EQ] [2

O E,
(o) —

O Cavité

O  Molécule d’eau

Figure 111 .7 : théorie volume libre

La seconde est une approche moléculaire ptékence de site polaire dans les chaines de
polymere.

Selon cette théorie, le matériau qui possede déream sites hydrophiles, se lie doublement

(et parfois triplement) avec chaque molécule djeaul’intermédiaire de liaisons hydrogenes

(figure 111.8). La diffusion se ferait alors d’urite a I'autre, par un phénomene de piégeage-
dépiégeage (la molécule doit se dépiégé d’'un sifmiis migrer pour se trouver de nouveau

piégée sur un autre site). [20]

e

%3) Molécule HO

Site -OH
Liaison hydrogéne

Figure 111.8 : théorie moléculaire
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Malgré diverses tentatives d’utilisation de tteorie de volume libre ou du concept
d’additivité  molaire, il n’existe pas a I'heure aelle de théorie fiable pour prédire
I’hydrophile avec précision.[6]

. 1°"® catégorie : hydrophilie nulle ou trés faible: tolss groupements
hydrocarbonés et/ou halogénés contenus dans leni@@s comme : le polyéthylene
(PE), le polypropylene (pp),.....lls absorbent gélegn@nt moins de 0,2% d’eau.

. 2°™M catégorie : hydrophilie modérée : groupementsipesiaon donneurs de H
dans les liaisons hydrogenes (éthers, cétoneskestantenus dans le polyester et le
polycarbonate par exemple. lls absorbent généraleemtre 0,5% et 2% d’eau.

. 3°M catégorie : hydrophilie élevée : groupements pedailonneurs de H dans
les liaisons hydrogénes (alcools, acides, amidesjeaus dans les polyamides par
exemple. Pour les matrices des composites, la igfiadieau absorbée dépasse
rarement 7%.

[11.3.Mécanisme de vieillissement

La présence d’eau en milieu environnant unénei composite a matrice organique
(CMO) est le facteur majeur conduisant a dégradatio/sico-chimique par vieillissement.

. le vieillissement physique « pure » : il est réildesde point de vue gravimétrique. Ce
phénomene se traduit par les effets de gonflemedé éa plastification de la matrice par
'eau.

. vieillissement chimique : liée a sa la dégradatiyarolytique de la matrice ou de
linterphase.

[11.3.1.Vieillissement physique

On appel vieillissement physique tous pssus conduisant a une altération des
propriétés d’utilisation du matériau sans qu'iliyyiaodification de la structure chimique. [18]

by

Pour un polymére (qui forme la matrice d’'momposite a matrice organique) le
vieillissement physique est liée uniguement a deses internes au matériau, c'est-a-dire, au
fait que le matériau soit, au terme de sa mise emr@gdans un état thermodynamique
instable (déséquilibre thermodynamique).

Le vieillissement physique résulte donc d’une étrotuplus ou moins lente vers un état plus
stable. [15]

Dans le cas de vieillissement d'un comigopar I'absorption du liquide (eau dans la
majorité des cas), I'étape de vieillissement physigst associée a la diffusion du liquide au
sein de la matrice et de l'interface fibre/matiité]

Les deux principales conséquences de I'absorption sblvant sont la plastification et le
gonflement du matériau.
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[11.3.1.1. plastification

La plastification apparait lorsque les ncalés des solvants (eau par exemple)
s’introduisent dans le réseau macromoléculairau(&dll.9). Ceci produit des désordres qui
affaiblissent, voir méme détruisent, les liaisorecondaires (van der waals ou liaison
hydrogene) entre chaines, responsables de cohdsiamatériau. Ainsi en détruisant les
liasisons secondaires du polymeére, I'eau diminuecdhésion mécanique et augmente la
mobilité moléculaire.

Théoriquement, une plastification pure est révésibEn réalité, elle induit des
réarrangements internes. Ces phénomeénes se rgitoswavent lorsque le matériau possede
des chaines de faible masse moléculaire ou loisgut taux de cristallinité bas. [13]

La plastification est caractérisée par une ficadion des propriétés mécaniques
(généralement les modules d’'Young et de cisailléjnéea matériau, qui se traduit par une
baisse de la température de transition vitreu§. [1

La plastification transforme le matériau rigidereatériau plus flexible. [5]

. - — - . -~ .

¢ o @ })
! < o

: + 2 - - N
' LD 7 <7

¢ ¢ o ¥ ¥

- -~ . - T - T

<
<

polymeérs + eau —= polymeére plastifié par I'eau

Zones hachurées | groupements polaires.

Figure 111.9 : effet de plastification dans une macromolécule
11.3.1.2. le gonflement

La plastification s’accompagne d'un autre phénoméne est le gonflement.
Lorsqu’un solvant pénetre dans un polymere, soomeltend a s’additionner a celui de se
dernier, il ya donc gonflement. Les molécules €ieat entre les chaines et tendent a écarter
ces dernieres les unes des autres (figur [[1.1@G). [
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(0) (1)

Etat initial Pénétration du solvant

0 © O molécule de solvant

chaine macromoléculaire (dans |a realits,
les chaines ne sont pas paralleles)

Figure 111.10 : schématisation de la pénétration d’un solvansdampolymere

Le gonflement est susceptible de provoquemuedifications de structure interne lorsqu'’il
existe des hétérogénéités qui induisent des catggentre zones plus ou moins gonflés. Ces
zones peuvent étre amorphes (relativement acceksiolu cristallines (relativement
impénétrables), [13] cela peut se produire audseda zone absorbé de I'eau et la zone qui
n’est pas encore absorbé, avant d’atteindre laigain. [17] c’est le gonflement différentiel.

Dans le cas des composites a renfort fibrewyda verre ou carbone, la fibre minérale
n'absorbe pas d'eau, il ya donc gonflement difféetnet développement de contraintes
importantes a linterface fibre-résine. A terme, I'sidhésion n’est pas suffisante, ces
contraintes vont entrainer des décohérions et #&ppn d’'un vide a I'interface.

L’eau pénétrant dans le matériau va donc utiligevide pour migrer rapidement au sein de
la piéce, ce qui accélére sa ruine. [16]

[11.3.2.Vieillissement chimique

Le vieillissent chimique concerne tout phénoménmpliquant une modification chimique
du matériau. Ce vieillissement se superpose tragesh au vieillissement physique et les
deux phénomenes interférents. [21]

Dans le cas du vieillissement humide, il est li@ dégradation hydrolytique du matériau.

Les effets de I'hydrolyse se produisent, laesgau cours de I'absorption, les molécules
d’eau peuvent remplacer les liaisons hydrogenes eddstantes par des liaisons hydrogenes
entre 'eau et le polymere. Le résulta de ses anot®n chimique a long terme est la
dégradation de la résine et de I'interface. [15]

L’hydrolyse est une réaction activée par uégation de température. Elle est susceptible
d’étre catalysée par des agents chimiques divierss:Hi, oh, métaux de transition, etc., d’ou
'importance de la composition du milieu réactionser le vieillissement.[16] cette réaction
peut étre schématisée comme suit :

~X—Y~+hy — ~X — OH+HY ~
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Pour qu’'un polymere subisse I'hydrolyse, ilutfaque sa structure comporte des
groupements hydrolysables dont les principaux Esnsuivants :[16]

. Groupe Ester :
R—(,h—o— R H,O —R —€ |—OH+HO —R
@) @) |
On le trouve dans :

v les polyseters linéaire linéaires [poly-(éthylenéphtalate), poly-
(butylénetéréphtalate), polycarbolactone, polycadb® et polyesters aromatique
thermostables] ;

v les polyesters tridimensionnels [polyesters ingatupoly(phtalate de diallyle),
résines alkydes,etc.] ;

v les polyuréthanes-polyesters ;

v les polyépoxys réticulés par des anhydrides.
. Groupe Amide

R—ﬁ— NH— R H,0 —R —C —OH#N R
||

@) O

on le trouve dans les polyamides et les poly(amichédes).

. Groupe Imide
/O
R— C

O+ R —C —NH —RR —€ -©H

. Autres grrJupes |

Les liaisons— Si—— O—— silicones, —€ —© ——polyéthers),
et —NH— C— O— (polyurénes) sont également réactives, mais a un degré
@)
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moindre que précédentes. on n'observe leurs hysiotyjue dans des conditions séveres
[température élevé, catalyseurs (acide par exepquleles polyéthers)].

Quand la réaction d’hydrolyse modifie les groupetsematéraux les conséquences
mécaniques sont négligeables, mais quand il modifisquelette de la macromolécule,
I’nydrolyse conduit une rupture du squelette, cieeapiraine une fragilisation du matériau. [6]

Endommagement induit par le phénomene d’osmose

Dans certains cas, I'hydrolyse conduit non seuléngerdes coupures de chaines, mais
également a la libération de petites moléculesbdes dans le matériau conduisant a des
phénomeénes d’osmose (lll.11). Les composites aigceatrganique (CMO) sous l'effet de la
pression osmotique développe des cloque ce quiuittadies phénomenes de délaminage du
composite. [22]

Premier mat—
Deuxieme mat—

Plis suivants —
du stratifie

Produit hydrolyse
sous pression osmotique

Les produits d"hydrolyse formes (petites molécules organiques)
s'accumulent dans les défauts de structure et entre les nceuds de
réticulation du réseau. Vis-a-vis de |'extérieur, la matrice forme une
membrane sami-permeéable qui va permettre le passage de I'eau qui va
diluer les molécules emprisonnées; cette accumulation d'eau va faire
gonfler le deéfaut conduisant a la formation d'une cloque.

Figure 111.11 : phénomene d’osmose dans un CMO polyester insaturé
[11.4.Site de dégradation du composite

Le caractere composite joue un rdle non néghte dans la diffusion; il rend le
comportement a long terme d’'un composite a mawviganique dépendant de la nature de
chaque phase individuelle et des deux combinées.

[11.4.1. La matrice

Dans un composite, de fagcon générale, la ppaseipal de I'absorption d’eau est la
matrice : les comparaison entre matrice pure efposite a matrice organique ont montré que
I'absorption d’eau par le dernier est sensiblemgmportionnelle a la fraction massique de la
matrice.[6] ainsi le premier élément responsabléadiégradation par vieillissement humide
est la matrice.
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La dégradation de la matrice dans un miliemnide est liée a la nature de la composition
chimique du matériau qui la constitue ‘c’est ceafuvue dans le paragraphe : (mécanisme de
vieillissement). Comme exemple on site la résiregmntoplastique polypropyléne qui a bon
comportement vis-a-vis de I'humidité, contrairemanit résine thermodurcissable polyester
qui se dégrade facilement en présence de la vapede I'eau bouillante d’ou la nécessité de
mettre une couche de « gel-coat ».[1]

111.4.2. Les fibres

Les composite a matrice organique peuventréméorcées par des fibres organique, de
carbone ou de verre.

Les fibres organiques sont susceptibles de Bgomémes mécanismes de dégradation que
les matrices de mémes natures. Par contre les filmeerre ou de carbone en elle-méme sont
peu concernés par le vieillissement a I'échelleladeurée de vie du composite a matrice
organique, parce que sont protégés par un agewbul@age et par la résine. En milieu
humide, la sensibilité de ce type de fibres seesitleurs interfaces : les fibres n’absorbent pas
d’eau et un gonflement différentiel se produit ¢tprs la matrice absorbe. [21]

111.4.3.L'interface

L’interface entre les fibres et la matrice te8s souvent un lieu privilégié de la dégradation
tel que, la décohésion de l'interface pouvant caecdula rupture du matériau.

Dans le cas de composites renforcés par tessfide verre, la nature de traitement de
surface joue un role trés mordiale sur la réststanau vieillissement en contact des liquides ,
parce que c’est I'ensimage des fibres qui est resgme d’assurer une bonne liaison
mécanique entre la fibre et la matrice.

[11.4.4. L'intephase :

Rappelons qu'un composite a, matrice organicpm@porte une troisieme phase qu’on
appel interphase, qui se résulte de I'interpénétrate I'agent de couplage dans la matrice au
cours de la polymérisation. La dégradation de dliphase se produit par le vieillissement
chimique [6], tel que, lorsque le matériau est peode la saturation, une destruction des
liaisons chimiques au voisinage du renfort se pitptks molécules extraites diffuse dans la
matrice, puis dans le milieu environnant, et done apparente augmentation de I'épaisseur
de l'interphase (Figure I11.12)
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Figure 111.12 : modéle de formation de I'interphase pour un cosite verre traité silane/polymere

Conclusion :

La diffusion de I'eau dans un composite a mataogganique dépend essentiellement
de la matrice et de l'interphase. Les deux parasette diffusion D et \Wvont nous

permettre de prédire le comportement a long

Le vieillissement d’'un composite a matrice orgaeigungendré par I'absorption d’eau peut

termmatériau et sa durée de vie.

étre le fait de divers dégradations physique omijue, ou les deux en méme temps.

Pour mettre en place le comportement d’'un matésaus lI'effet de contraintes
environnementales ou mécaniques plusieurs moyengtbbdes sont disponibles. L’essentiel

de ces méthodes sont mises au point dans le ahapitrant.
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Les méthode utilisées pour caractériser les polgmeont quelque fois non adaptées
aux matériaux composites ou sont pas suffisantes.

Dans ce chapitre on va aborder quelque de ses desh®n commence par les
meéthodes d’analyse de la structure du composiis, @upasse aux essais mecaniques, et en
fin on site les méthodes d’étude de vieillissentsfrothermique.

IV.1.Méthodes d’'analyse physique de la structure deomposite

Pour déterminer les caractéristiques du matérigtudier, on doit faire une analyse de sa
structure par la détermination de taux de fibrezhatges et le taux de porosité.

IV.1.1.Détermination du taux de renfort

En fonction de la nature des charges et renfoésgmts au sein des matériaux composites, le
taux de renfort peut étre déterminé de différenmtaniéres. Pour les fibres de verre la
méthode la plus courante est la calcination (pefe). [5]

la pesé de I'échantillon avant et aprés passafeuaypermet de :[23]

v' mesurer le taux massique de charge non volitiftartgpérature d’essai, donc le taux
de verre massique. s’il N’y a pas d’autres chang@sérals pulvérulentes, par
exemple ;

v’ identifier chaque couche (tissus, mats, stratifil&lirectionnels), d’en mesurer la
masse au fet I'orientation ;

v' de séparer les charges pulvérulentes minérales ;

v définir le degré d’homogénéité du composite ensatilt des échantillons de volumes
différents, prélevés en plusieurs points.

IV.1.2.Taux de porosité (taux du vide)

A partir de la détermination du taux du renfortletla masse volumique, on peut
calculer le taux de porosité dans un matériau c@itgo

Plusieurs méthodes sont disponibles. On peutleiseméthodes non destructives telles
gue la méthode des Ultrason et la radiographie.

* Meéthode des ultrasons

Cette technique est basée sur la mesure de la&itlessphase d’'une onde de volume plane se
propagent a travers le matériau. Cette vitesseeksé au taux de porosité.

* Mesure par radiographie

Cette méthode consiste généralement a imprégrodadillon d’'une substance opaque aux
rayons X, qui diffuse dans les porosités du matér@nposite, puis a le radiographier.
L’absorption et la diffraction des rayons X par tEgérentes phases du matériau permettent
de détecter la porosité.

45



CHAPITRE IV : Méthodes de caractérisation d’'un matériau composite | 2012

IV.2.Essai mécaniques
IV.2.1.L’essai de traction

L’essai de traction est le plus fréquemment utiéig de déterminer le comportement
mécanique d’'un matériau. Il consiste a soumettre @prouvette a un effort de traction
jusqu’a rupture (figure 1V.1).

F F
<—

Figure IV.1: principe de I'essai de traction
Cet essai permet de déterminer les caractéristgpieantes :

v/ Contrainte ou allongement a la rupture ou au sBédoulement ;

v" Module d'élasticité a I'origine (module de Young) ;

v' Contrainte spécifique (seuil d’écoulement pour lesatieres plastiques au
comportement ductile par exemple) ;

v Coefficient de poisson.

Quand le matériau testé est un composite, il fawngre un certains nombres de
précautions [5]:

v' Soigner le plan de découpe lorsque le matériaurgdirectionnel ;

v' Soigner l'usinage des éprouvettes pour ne pas emager la matiere (risque de
délaminage) ;

v coller des tallons pour éviter la rupture danaiess de serrage.

IV.2.2.L'essai de flexion

L’essai de flexion est un test mécanique statiqudait partie de la famille des essais
indépendants du temps. La simplicité du montagkégeouvette et de sa géométrie, le rend
facile a mettre en ceuvre. Il nous permet d’extri@reontrainte et la fleche a la rupture, et, le
module de Young. Pour cet essai deux configuratgpunspeuvent étre retenues : essai de
flexion trois points et essai de flexion quatrent®i

IV.2.2.1.Essai de flexion trois points

Cet essai consiste a imposer une déformatioriléche a une éprouvette normalisée
(barreau rectangulaire) placé sur deux appuisaide’d’'un poingcon se déplacant a vitesse
constante a mis distance des deux appuis, puisesuna la force qu’oppose I'éprouvette a
cette déformation (figure 1V.2).
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‘F

>
o

[Rayon de pannes (mm)] ‘
R, [5-02 |

Fi’2 pourh=3mm| 2_.02
R, pourh>3mm [ 5-02 ‘

h= paisseurde | prouvette

Figure IV.2: essai de flexion trois points, EN ISO 14125

Le mode de rupture du matériau dans I'essai déofbetxois points dépend du rapparh
(ouL étant la distance entre appuishd€paisseur de I'éprouvette) :[5]

v’ pour obtenir une rupture par flexiob/h > 16 a 20;
v’ pour obtenir une rupture en cisaillement sur matéria base de fibre de verre/h < 8;
v’ pour obtenir une rupture en cisaillement sur matgria base de fibre de carborigh< 5.

Etude théorique
Soit une poutre (éprouvette) de section rectangufain) posée sur deux appuis distantd.de

, soumis a une forde appliquée a égale distance des deux appuis.
» Les forces de réactionRR; etRy)
En raison de symétrie, les réactions sont égales :

R = R2=§
» Leffort tranchant ( Q)
Pour 0<x< % Q= 2
Pour Z<x<< Q=-2
2 2 2
*  Moment fléchissant My)
v, = [ Qax (IV.1)

L F .
Pour OSXSE :Mf:Rl.x=Ex six=0 alorsv;=0

. L FL
six== alorsm;=—
2 4

Pour 2<x<L IMf=£.X-F(X-£)=-E(X-L) si x==
2 2 2 2 2

st=L alors M;=0

FL
alors M= ”

, . , , - FL
D’aprés ces résultats le moment fléchissant estrmar au milieu de la poutreMiy.= ”
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La figure (IV.3) représente le diagramme des effadnchants et des moments fléchissants :

Ra 4 L/2 c Re 4 +
i -
/ N X
< L >
TA
F/2

» X
| S

+FL/4 foeooooo0

M; ¥

Figure IV.3 : Diagramme des moments fléchissants et des eti@mchants

» Lafleche de la poutre
- w

=2 (IV.2)
Avecw= % Y f, M{dx %fox Q%*dx estI'énergie de déformation.

L’expression (IV.2) devient :
FL3 12EI
8 T 48EI (1 + GSLZ) (IV.3)
3
Oou 1=1 % : moment d’inertie de la poutre ;

E : module la flexion de la poutre ;
El: rigidité de la poutre.

Si on néglige I'effet de I'effort tranchant on peaiculer la fleche comme suit :
L’équation de la déformée s’écrit sous forme :

EIY = - M (IV.4)

De cette équation, on peut tirer I'expressiorytie

_ -%.(Z X) (IV.5)

48




CHAPITRE IV : Méthodes de caractérisation d’'un matériau composite | 2012

En intégrant I'équation (IV.5) sur I’interva[é,%] on aura :

Y = —Ell(ixz + Clj
. _%(%xs +Cpx + czj (IV.6)
C, et G étant des constantes déterminées par les corgldionlimites :
Six=0 alorsY=0 , dou C,=0
Siy-L alorsy =0 |, d’'ol Cl:_ﬁ
16
En remplacant dans I'équation (1V.6), I'expressitanla fleche devient :
Y00 =2 (£x? = oy (IV.7)
La fleche maximale est obtenue au milieu de lanedotsque x :Z
ax=:8_l; (IV.8)
Cette relation permet de déterminer I'expressiomddule de Young :
= 4’;;133 (IV.9)

* La contrainte normale
M
o =—L (IV.10)
Wy
F
Avec Mf=; X
W = 2
Y
Pour calculer la contrainte maximale on remplagesda formule (1V.6) paMimax et Wnintel
que :
—_ IZZ
Whin = Ymax
_h _ bh3
AveC Ymax= 3 Winin = e
_ bh3
|zz— E
Ainsi la formule la contrainte maximale est donpéerx=+—:
(IV.11)

3 FL
Ofmax— T 2 bh2
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L'expression de la déformation maximale peut etéelié des deux équations (IV.11) et

(IV.9) :

6Yh
Emax= Tzn

» La contrainte tangentielle
=% (IV.12)

bl,,

Avec S = Q.Y
2=b(;-)
%=ty +(5- )12

Ainsi la relation (IV.8) s’écrit :
3F
T = —_—

~ 4bh3 (h* — 4y®)

Poury :% la contrainte est tangentielle est nulle

Pour y = 0 (fibre neutre la contrainte est maximkecontrainte tangentielle est maximale :

Trnex = — (IV.13)

La figure (IV.4) représente la répartition des caimtes dans un essai de flexion trois points :

y Mi

. )' ,
h/2 max X J
I h/2
A Axe neutre
. . T
Omin -h/2 /2

(a) b) (

Figure 1V.4 :Champs des contraintes en flexion trois poiafscontrainte normale, b) contrainte de cisaillemen

L’influence de ces contraintes de cisaillementsinfgas négligeable car lors d’'un essai de
flexion trois points, la fleche totaf imposée a I'éprouvette est la résultante du moment
flechissant et de I'effort tranchant. Pour cettieaa on calcule le module apparent (equation
IV.14)

L dF
Eapp = 5 17 IV (14)
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IV.2.2.2.Essai de flexion quatre points

Dans ce cas, I'éprouvette est sollicitte a deugef équivalentes des deux appuis
(figure IV.5).

-

Figure IV.5 : essai de flexion quatre points, EN ISO 14125

Cette méthode permet d'éviter l'influence de latcainte de cisaillement qui se
superpose aux contraintes normales dans la flérads points. Le moment fléchissant entre
les deux charges est constant, et I'effort tranthannul.

Les inconvénients que présente cette méthode 28t |

v la nécessité d'utiliser un capteur de déplacemeunt mesurer léléche;

v’ les fleches a la rupture sont trés importantegjutenécessite une correction pour les
calculs des contraintes;

v' la rupture intervient dans la zone centrale paadélage qui est di a un flambement
des fibres dans la partie comprimée.

IV.2.3.Essai de cisaillement

les essais de cisaillement utilisés pour I'étude rdatériaux composites permettent de
connaitre le comportement au cisaillement (conteagt module de cisaillement) soit selon
une sollicitation dans le plan des couches (ceadint interlaminaire), soit selon une
sollicitation perpendiculaire aux couches.[5]

Ces essais sont trés souvent difficiles a mettrecanre, portant sont tres importants
pour I'étude d'un matériau composite. Plusieurs hoéés d’essais existent et chacune
présente quelques inconvénients

IV.2.3.1.Délaminage en flexion trois points

Les composites obtenus par empilement des coudmssgjet au délaminage, se
traduisant par une décohésion des couches.

Pour obtenir un cisaillement dans I'essai de fleximis points, le rappoit/h doit
étre inférieur a5. Ce type d’essai ne permet pas de calculer le numeisaillement

51




CHAPITRE IV : Méthodes de caractérisation d’'un matériau composite | 2012

interlaminaire : si la distance entre appuis es$ faible, il est tés difficile, en pratique, de
mesurer |dléchede I'éprouvette.

IV.2.3.2.Essai de torsion tube
Principe :

Une éprouvette de forme tubulaire et de languefiisante se fixe sur un embout métallique
avec un renforcement continu de plastique arméirgiy1.6).la mesure de la déformation se
fait a l'aide des jauges de déformation dansaldig centrale, en deux points opposés (les
jauges sont placées a 45°).

Renforcement en plastique arm

| l D I | | |
) | N
|
L’ prouvette tubulaire

Principe de I'essai de torsion Téte d’éprouvette pour I'essai de tortion

Embout
m tallique

Figure IV.6 : essai de torsion

IV.2. 3.3.Essai de traction a +45°

L’essai de traction effectué a 45°de la directies fibres permet de déterminer : la
résistance au cisaillement plan, le module delt@saént et la déformation de cisaillement de
matériau.Cet essai est trés simple a réalisest Agplicable aux composites a matrices
organiques symétrigues et équilibré et a renfssétou unidirectionnel, présentant des fibres
orientés a +45°par rapport a I'axe longitudina®3][

La géométrie de I'éprouvette est représentéeasiigure (1V.7) Pour mesurer la
déformation longitudinale et transversale, desgaute déformations sont utilisées.

Angle
des fibres auges y 2
50 | 50 .
Talon “:——fj:dsl []b Talon | [b=25 o
L =280 “1

1et 2 :sens dea fibrea

Dimenaions en millim tres

Figure IV.7 : éprouvette de traction a £45°, EN ISO 14 129
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Le probléme rencontré dans ce type d’essai estéplantillon n’est pas soumis a un
état de cisaillement pur. En pratique, des cortigaide tractions sont induites parallélement et
perpendiculairement aux fibres, ainsi des conteside cisaillement interlaminaires. Compte
tenue de la faiblesse des composites dans cesdeenigres directions, des modes de ruptures
non conforme peuvent survenir.

IV.2.4.Essai de résilience

Les essais au choc ont pour objectif de déternfiéreergie de rupture. Plusieurs types d’essai
existent, parmi eux on peut citer : 'essai deli&sie Charpy, et I'essai par choc multiaxiale.

IV.2.4.1.Essai Charpy

L’essai Charpy est le moyen le plus classique patactériser la fragilisation du matériau
sous I'action d’'un choc. Son principe consisteadisér un essai de flexion par choc. Le
moyen qui nous permet de réaliser cet essai estieuton Charpy » (figure IV.8). L’énergie
consommeée pour rompre I'éprouvette est mesuréisantaa différence entre la hauteur de
chute du mouton et celle a laquelle il remonteésavoir rompu I'éprouvette.

couteau
4 (marteau)
Y
\. hU support éprouvette
épmu'.'ene// /
hu -

entaille

Figure IV.8 : mouton Charpy

En général I'éprouvette utilisée est un barreaseat#ion carré entaillé au milieu. I'entaille
peut étre de forme V ou U. mais la norme T57-1@@nte quelques différences importantes
aux modalités générales :[23]

v la langueur des éprouvettes est fixée en fonctiomyde de rupture que lI'on désire
mettre en évidence ; on impose un rapport D/h diiskance entre appuis a I'épaisseur
de I'éprouvette ; ce rapport est fixé a 20 pourilggures longitudinales, a 6 ou 8 pour
les ruptures tangentielles par cisaillement ;

v les éprouvettes ne sont pas entaillé ;

v la résistance au choc est représentée par I'énéegiapture rapportée au volume des
éprouvettes entre appuis.

L’essai de choc Charpy est peu utilisé pour lespmsites dans la mesure ou le mode de
rupture est peu satisfaisant. les matériaux cortgmosen effet sont particulierement sensibles
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aux chocs dans I'épaisseur, qui conduisent a desndéges et a une fissuration de la
matrice.

IV.2.4.2 Essai de choc biaxiale

Cet essai se réalise sur des plaques par chutgdianteur d’'une hauteur donnée. Il est ainsi,
possible d’'obtenir la loi de comportement foréleéche (ou force/temps) et de mesurer la
vitesse du percuteur ou de I'impact.

La récence du matériau dépend de trés nombreteufac(dont certains liés a I'équipement
d’essai), et les résultats issus de choc d’énelgimée a différentes vitesses peuvent étre tres
différents. L'’endommagement résultant d’'un essai ctlec peut étre mesuré par des
technigues d’imagerie non destructive (de type @niclLes chutes de performances
mécaniques sont généralement mesurées par urdessanpression apres impact.

IV.2.5.Essai de dureté

La dureté peut étre définie comme une mesure deédstance a la déformation
plastique localisée. Les méthodes de mesure der&édsont basées sur la pénétration d’'un
indenteur a la surface du matériau. Une valeur wletd est déterminé par la mesure de
dimension de I'empreinte fait par lindenteur sosm& des charges et des vitesses
d’application contrélées.[24]

Plusieurs types d’essais de dureté existent, malsi adapté aux matériaux
composites est la mesure de la dureté Barcol éirant un durométre Barcol. c’est un
systéme portable qui utilise de faibles chargeloddre de 1daN.[5]

Figure IV. : Image d’'un durometre Barcol

Son principe de fonctionnement consiste a faireépén une pointe en acier sous l'action
d’'une charge normalisée.

Il sert a vérifier les propriétés de surface etmpard’estimer le degré de réticulation de la
résine.
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Des résultats assez dispersés sont parfois notelal@ause est la présence de charges en
surface ou le caractére viscoélastique de la neatbans ce dernier cas, les lectures seront
faites a un temps définis aprés application dénéage.[23]

IV.3. Vieillissement accéléré
IV.3. 1. Intérét du vieillissement accéléré

Une étude de vieillissement, s’elle est fdiéms les conditions naturelles en température
et humidité, étant souvent lente pour évaluer fasténce d’'un matériau, il est nécessaire
d’avoir recours a des vieillissements accélérésr pouvoir prévoir un comportement sur des
eéchéances variées et avec des délais relativenoaintscet compatible avec la phase de
développement du matériau. Si ces vieillissemeatglarés ne permettent pas toujours de
prévoir la cinétique d’évolution du comportemens, permettent d’avoir un retour sur les
abattements des performances en vieillissemergeldoivent d’étre conservatoires vis-a-vis
des composites a matrice organiques par rapposiedlissement naturel. Ces vieillissements
nécessite la connaissance des mécanismes directspsnsables de la dégradation du
composite & matrice organique et de l'activatioa d#me meécanismes de dégradation que
ceux qui seront rencontrés par le matériau en agngans en introduire de nouveaux. Le
terme vieillissement accéléré sous-entend quesfiess observés sont qualitativement les
méme quelles que soient les conditions de viediiient (température, humidité, ...), et que
seul la vitesse du processus de vieillissemengévari

Le vieillissement accélére est utilisé poomtroler des similitudes de comportement par
rapport a du vieillissement naturel et pour petraetles extrapolations raisonnées. La
température est utilisée comme facteur d’accéaradiu temps, mais au-dela d’'un certains
seuil le comportement de la matrice se modifiedamient et il n’est plus représentatif. [20]

IV.3. 2.Les méthodes d’essais pour réaliser le viigssement accéléré

Pour accélérer un vieillissement en milieu fdenon dispose de deux voies : Augmenter
soit la température (diffusion plus rapide), stiyirométrie relative (concentration absorbée
a I'équilibre plus éleve). Les deux voies pouvdrg @mpruntée simultanément.

Par conséquence, les essais qui nous pergnaldér un vieillissement hydrolytique sont
réalisés dans des atmospheres controlés : diferenix d’humidité, en immersion et a
différents températures. [22]

* Les essais en étuve a température et humidité coaste contrélé :(a température
et hygrométrie constante) : ces essais sont &ipsér la simulation du vieillissement
naturel. Les résultats peuvent étre employés paurréalisation d'un modéle
prévisionnel de comportement a long terme a deuanpetres : la température et
’humidité relative. [21]
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* Essai en immersion a température constanteces essais sont utilisés pour les
applications ou le matériau est exposé au miliguidie (tuyauteries, réservoirs,
bateaux, ...).dans certaines cas, dans certains|cast iintéressant d’étudier le
comportement sous contrainte, sachant que des pigd®es de plastification et de
I'hydrolyse vont apparaitre et le probléeme sera glopé. Dans ce type d’essai, on
peut observer la solubilisation d’'une partie dezdpits de dégradation du polymere.
Pour cette raison la composition de I'eau doit &gulierement contrélé et renouvelé
périodiquement pour ne pas influencer les condita vieillissement par les produits
extraits. [21]

IV.3.4.Suivi gravimétrique

Le suivi gravimétrique des compositematrice organique, bien que traduisant un
phénomene macroscopique, correspond au premiermpusee colteux et d’utilisation facile
permettant le suivi du comportement au vieillissem# renseigne sur I'absorption d’eau, la
dégradation thermique, les phénomeénes d'érosiastradtion de molécules (dégradation
chimique, extraction d’additifs, ...). Cet essai petm'obtenir rapidement des indications sur
I'évolution et le comportement du matériau compgssans toutefois donner d’indication sur
les mécanismes mis en jeu ni sur I'évolution deppétés. [22]

Conclusion

Pour chacune des -caractéristiques d'un matériausigurs méthodes sont
disponibles pour la déterminer ; chacune ses agastat ses inconvénients. Le choix d’'une
de ces méthodes se fait selon le type de matdeidype des résultats attendus de I'essai et
les moyens disponibles.

Apres qgue nous avons vue l'aspect théorique deajetpnous avons réalisé une étude
pratique pour savoir utiliser les informations aquois avons assemblé dans la réalité et mieux
comprendre les phénoménes. Les résultats de i@ papgérimentales et leurs interprétations
vont étre donné dans le chapitre suivant.
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La partie expérimentale porte essentiellement &tude de vieillissement d'un
matériau composite a résine polypropyléne renfpecéles fibres de verre discontinues.

Les conditions de vieillissement que nous avongseh@onsistent a immerger le matériau
dans I'eau de mer a 40°C jusqu'a saturation, et goantifier les effets de vieillissement sur
les propriétés mécaniques du matériau; nous avéaksé des essais de flexion trois points
jusqu’'a rupture sur des éprouvettes non vieilligis gur des éprouvettes vieillies.

V.1.Présentation de matériau
V.1.1.Constitution

Le matériau étudié dans ce projet est un compdsitaatrice thermoplastique
(polypropylene) renforcé par des fibres de verseatitinues de type E.

Quant au mode d’élaboration il a été mis en ceuaranpection sous forme de plaque
de dimension 600x200x4mLe trou d'injection se trouve au centre du molles autres
informations sur ce matériau sont inconnues a épon de celles qu’on va détermina par la
suite.

V.1.2.Essai de perte au feu (ou calcination)

Pour déterminer les teneurs massiques des comssit(ranfort, résines, charges,.....) nous
avons utilisés I'essai de perte au feu.

Les moyens mis en disposition sont :

v' Four spécifique ou la température peut atteindi@01@ équipé d’'un thermostat et
d’'une fente permettant I'évaluation des gaz de astibn tout en empéchant I'entré
de l'air

v" Une balance de précision de“10

v Des creusets en céramique.

L’'opération consiste a peser des échantillons aetetes placer dans des creusets
préalablement pesés. Le tout est placé dans uraftaitempérature d&/0°C, pour laquelle
la résine est entierement calciné (environ 80 W fin de cette opération les creusets et les
fibres sont repesés a la température ambianterdsestats de cet essai sont portés dans le
tableau (V.1).
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creuset Creuset vides Creuset + échantillons Taux de
Avant Aprés fibres(%)
calcination[g] calcination[g]
(A) (B) ©)
Creuset 1 18,8615 24,9069 21,2496 39,50
Creuset 2 17,459 24,2619 20,1856 40,08
Creuset 3 17,4146 23,7311 19,9678 40,42
Creuset 4 14,7411 21,5306 17,4692 40,18
Taux de fibre
moyenne (%) 40,0462524

Tableau V.1: résultats de I'essai de calcination

Pour calculer la moyenne nous avons utilisé la fdemsuivante :
Taux (%) 22 x100 (V.1)
(B-4) '

Ou : A: masse de creuseé vide ;
B : masse de creusé avec I'échantillon avant cdloima
C : masse de creusé avec échantillon aprés calamnatio
Le composite verre /polypropyléne étudié; contigmtaux de fibre moyen égalel@,05%.
V.1.4.Répartition des fibres

Pour mieux voir la répartition des fibres nous avawbservé par un microscope les
échantillons aprés 'essai de calcination sansral@nger leurs positions a la sortie du four
(figure V.1).

@ (b) ()

Figure V.1 : Observation de la disposition des fibre&@) creuset a la sortie du four,
(b) I'’échantillon de fibres aprés calcination, iftcrographie de I'échantillo

Les micrographies de la figure(V.1.c) font appaeaique les fibres sont réparties
d’'une maniere aléatoire dans le plan.
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V.1. 3.La longueur des fibres

Pour mesurer la longueur des fibres, nous avonsédéodes micrographies (figure
V.2) prisent apres calcination. L'appareil mis @spdsition est un microscope optique de
marque Hund, couplé a un systeme d'analyse d'infRgexiCora) qui permet une
automatisation compléte de la mesure.

Les fibres sont disposées manuellement sur desogsppa mesure est reproduite sur
plusieurs fibres. La gamme de mesure est compnise 8.09 et 0.89 mm.

Cette méthode consiste a prendre des photos dast#icms (figure V.2.a) et de la réglette
(figure V.2.b) avec le méme grossissement. Poubrealla mesure, il faut tracer une droite
sur la réglette qui correspond a un 1mm. Automatigent lorsqu’on trace une droite sur la
fibre, il s’affiche la valeur de la longueur defilare.

(a) (b)
Figure V.2 : Mesure de la langueur des fibres (a) microscopita(leglette

Nous avons pris plusieurs mesures de fibres sagqush photo et nous avons calculé la
moyenne. La moyenne générale représente la longuaygnne des fibres.

Les résultats de mesures obtenus sont donnésedtaigdau (V.2) :

Image2 Image3 Image4d
Langueur [mm] 0,35 0,45 0,34 0,24

Moyenne [mm)] 0,345

Tableau V.2 :La langueur moyenne des fibres
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V.2.Géométrie des éprouvettes
Les dimensions des éprouvettes ont été choisies ehorme NFT 51 — 120. (Figure V.3).

L = 100mmz=1 ; b est fonction de h ; 10 <hl5mm et h€ 5mm.

L

»
>

A

Figure V.3 : géométrie de I'éprouvette.

Nous avons mesuré les dimensions des éprouvelttaderd’un pied a coulisse. Pour chaque
dimension nous avons pris plusieurs valeurs, pwigsnavons calculé les moyennes en
considérant les formules (V.1) et (V.2):

han = = %31 (hy) (V.1)

b = =% (b)) (V.2)

ou h:estlépaisseur de I'éprouvette et b:lalargeur de I'éprouvette

V.3.Prélevement des éprouvettes

Le découpage est assuré a l'aide d’'une tronconna@'ésabli réglable équipée d’'un
disque diamanté avec lubrification abondante (sé&mn dimensions largeur et longueur
prédéfinies). Nous avons utilisés deux lots d’épeties : le premier contient cinq éprouvettes
utilisés pour I'essai de flexion comme matériau nailli ; et le deuxieme contient quatre
éprouvettes utilisées comme matériau vieilli.

V.5.Essai de vieillissement par absorption d’eau

L’essai est réalisé au laboratoire de meécaniquestdecture et énergétique de
'université de Mouloud Mammeri de Tizi-Ouzou.

Nous avons réalisé un vieillissement acceéléré mpandrsion dans I'eau de mer a une
température de 40°.Pour le suivis du poids desndiibas au cours du vieillissement nous
avons procedé par I'analyse gravimétrique. Aires,dtapes que nous avons suivit sont :
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v

v

Apres avoir découpé et marqué les échantillons nelorun code pour chaque
éprouvette pour ne pas les confondre durant lesspsgous avons pesé chacune des
éprouvettes pour obtenir la masse initialg)(rha précision de la balance utilisée est
de I'ordre de 1dg .

Les éprouvettes sont ensuite, immergées dans desdl@au de mer, gue nous avons
placée dans une étuve ou la température est r@gleéeC.

La température a l'intérieur de I'étuve reste ain@i0°C) jusqu'a la saturation des
échantillons.

A chaque période, nous faisons sortir les échanglide I'étuve pour les peser. Avant
de les mettre sur la balance, ils sont essuyésiparapier filtre afin d’éliminer les
goutes d’eau restantes sur les surfaces.

Avant de remettre les échantillons a leurs planess faisons changer I'eau dans les
bacs pour garder la méme concentration de I'eadgrdgna durée de I'essai.

La mesure est relevée lorsqu’elle devient stable.

Les valeurs de la prise de masse en pourcentageaounlées par la formule (V.3)

_mo

W(©%)= L= 100 (V.3)
m
0

: masse initiale de I'’échantillon

: masse de I'échantillon aprés une période (H)ieilissement.

W(%) : prise en masse au temps (t) en (%).

La figure (V.4) illustre la cinétique d’absorptigrour le matériau étudié dans les

conditions définies précédemment.

W(%)

0,3 - 0,3 -
mOO
0,25 - 0,25 4 y=0,0541x - 0,0178
R?=0,9642
0,2 0,2 -
0,15 - 0,15 -
01 7 01 -
0,05 -
0,05 -
O T T 1
0 5 10 15 0 T T 1
0 2 4 6
t/2(j)

Figure(V.4) : cinétique d’absorption du composite polypropyleeek en immersion dans

'eau de mer a 40°C
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La figure (V.4) montre que la cinétique d’absorptau verre/polypropylene obéi au modéle
de Fick définie dans le chapitre (Ill). On obsewre partie linéaire aux premiers temps de
vieillissement correspondante a une prise d'eaisgaate. Cette partie nous permettra de
déterminer le premier paramétre du modele de Reksoefficient de diffusion (D). La
diffusion se ralentit par la suite pour atteindrepalier qui corresponde a la quantité d’eau a
saturation (m).

Coefficient de diffusion

Pour calculer le coefficient de diffusion on uglig formule (V.4) :

2(_h \2/,p2
D #p? (72=) /B 2
h h
Avec. b= 1+; +7 (V.5)
Ou: p : la pente de la courbe d’absorption masse/temps ;

h, b etl : sont respectivement I'épaisseur, la largeuarglieur de I'éprouvette ;

B : est un facteur de correction qui prend en corfipéal pénétrant par les faces
latérales dans le cas des échantillons non rectsuver

Mais comme pour cette étude nous ne disposonsepesefificient ; on calcule seulement la
pente (équation V.5) de la courbe d’absorption.
m,—m;,

p=72t (V.6)

Le tableau (V.2) représente les paramétres de uabeod’absorption verre/polypropylene
vieilli en immersion dans I'eau de mer a 409=( m,)

Masse a saturation| Pente de la courje | Facteur de correctigh Coefficient de
ms (%) diffusionD

0,28 0,054 1,29 (6,17).70

Tableau V.3: parametres de la courbe d’absorption

V.6.Essai de flexion trois points

Pour étudier les effets du vieillissement sur laesactéristiques mécanigues, nous
avons réalisé des essais de flexion trois pointdecenatériau étudié est sollicité beaucoup
plus a la flexion dans son domaine d’utilisation.
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Moyens d’essai

Ces essais ont été réalisés sur une machine digsgsarselle de type Thumier modele
TH3630 10 — 320 — 2003 (figure V.4). Elle peut efteer sans encombre la traction, la
compression et la flexion, avec bien sur changerdentors qui se montent et démontent
facilement.

Figure V.5 : dispositif assurant I'essai de flexion

Elle est dotée d'une vitesse de chargement quievde 1 a 500mm/min controlées
automatiqguement. Elle est constituée essentiellededeux traverses : une inférieure fixe, et
une autre supérieur mobile. Sur chacune des tesese trouve des mors permettant de
positionner I'éprouvette.

La machine est pelotée par un ordinatewni d’'un logiciel d’acquisition qui nous permet
d’enregistrer la fleche au centre de I'éprouvettia dorce en temps réel au cours de I'essai ; a
I'aide d’'un capteur de déplacement et d’effort.

Condition et géométrie de I'essai

Ces essais sont conduits selon la norme NF T575+ 19 consistent a déformer
jusqu’a rupture une éprouvette plane de dimensioa gous avons cité déja dans le
paragraphe V.2.

Les éprouvettes sont posées sur deux appuis o foylindrique et de diametre de
5mm. La force de flexion est appliquée a l'aidendypanne de diamétre A®@mm, a mis
distance des deux appuis (figure V.5).
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Afin d'éviter les effets de cisaillement sur le deode rupture, nous avons choisis que
la valeur du rapport/h soit égale a 20L(: distance entre appuis ét: épaisseur de
I'éprouvette).

A
A 4

Figure V.6 : géométrie de I'essai de flexion

La vitesse de déplacement de la panne est désigméde rapporh/L. La valeur que
nous avons obtenue est de 2mm/s.

Ces essais nous permettent de tracer la courh@ldfé®n contrainte/déformation
(figure V.7) et de déterminer les caractéristigoEzaniques, en utilisant les formules (V.7),
(V.8) et (V.9).g5

4

Gy

Ce

Figure V.7 : courbe contrainte/déformation pour un essaieddh :(1) matériau fragile, (2) matériau

ductile
3pL
G = Sbh3 (V.7)
6Yh
E= Iz (v.8)
L3 AP
40~ Jpn3 ay (V.9)
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Ou:

6¢ . la contrainte normale élastique ;

&e : la déformation relative élastique ;

Eapp: module apparent.

Résultats obtenus

o 60 - 45 -
s
= 40 -
o 50 -
e 35
C 40 -
S 30
30 - 25 -
20 -
20 - y =37793,x + 0,238
15 4 R? = 0,996
10 - e 10 -
0 T T 1 5 ]
0 0,01 0,02 003 || o . . .
0 0,005 0,01 0,015
déformation(%)
Figure V.8 : évolution des propriétés en flexion pour des épetites non vieillies
60 - 30 -
50 - 25 -
g
40
2 20 -
c
S 30
£ 15 -
£ 20 - y = 4001,x + 0,492
© 10 - R?=0,995
10 -
5 .
O T T .I 1
0 0,01 0,02 0,03 0,04 o
0 0,002 0,004 0,006 0,008

déformation(g)

Figure V.9 : évolution des propriétés en flexion pour leépettes vieillies.
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—

matériau Contrainte | Déformation Module Contrainte | Déformation
maximale maximale apparent élastique élastique
[MPa] (%) [GPa] [MPa] (%)
. NV1 58,71 2,68 3,67 37,53 1,03
T | NV2 54,70 2,73 3,68 37,32 1,03
'g NV3 59,00 2,94 3,28 34,20 1,05
g NV4 64,03 2,49 4,20 42,44 1,02
NV5 70,86 2,77 4,00 39,51 1,00
— V1 48,70 2,82 3,17 20,26 0,59
T V2 55,066 2,63 4,64 29,30 0,61
> V3 53,29 2,74 4,19 24,46 0,57
moyenne
Cas non 61,46+4,79 2,72+0,11 3,77+0,27 38,20+2,22 1,03+0,0’
vieilli
Cas vieilli 52,34+2,43 | 2,72+0,09 4+0,55 24,67+3,08 | 0,59+0,04

Tableau V.4: Résultats des essais de flexion

Remarque :une des éprouvettes vieillies est endommagéesidofessai de flexion. Pour
cette raison, dans le tableau (V.4) on trouve seeie le résultat de trois éprouvettes.

Interprétation des résultats

Comme le montre la figure (V.8) et (V.9), la corirble contrainte/déformation

permettant de distinguer trois zones :

« zonel: la partie linéaire de la courbe, correspondanieomportement élastique du
composite polypropyléne/verre
» zone2: la forme de la courbe dans cette zone tradudol@portement plastique du

matériau.
» zone3: c’est la zone correspondante a la rupture.

On remarque que dans le cas vieilli la rupturgoesiaturée, il commence a se produire juste

au début de la zone plastique.

L’'autre point essentiel qu'’il faut signaler est daenode de rupture s’est produit en traction

et non en compression pour toutes les éprouvettes.
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70 - 3 -
4500 -
60 - 4000 - 25 -
50 - 3500 -
3000 - 2 4
40 -
2500 -
H non vieilli
30 2000 -
m vieilli
20 4 1500 -
1000 -
10 1 500 -
0 - 0 -
Or Oe

Eapp ge er

Figure V.10: comparaison entre les propriétés du matériallidenon vieilli

Le diagramme de la figure (V.11l) montre une comisan entre les propriétés
mécaniques en flexion avant et aprées vieillissem@ntobserve :

v I'abaisse des propriétés élastiques (la contrdastiue et la déformation élastique),
malgré que le module apparent garde toujours laenéteur.

v I'abaisse de la contrainte a la rupture mais lamhéétion a la rupture reste toujours
avec la méme valeur.

Les résultats donnés dans le tableau (V.4) mantrpre les caractéristiques
mécaniques en flexion ne sont pas évoluées dergalaportantes apres le vieillissement du
matériau. Donc pour un composite verre/polypropyjétes effets de vieillissement
n'apparaissent pas clairement en réalisant degsesatiques.

Conclusion

D’apres les résultats obtenus dans cette part@eramentale, deux points sont
important a conclure. Le premier concerne la cipgti d’absorption dans le composite
verre/polypropyléne qui suit le modeéle de Fick.deaixiéme point concerne I'évolution des
propriétés en flexion qui montre que la rupturepedmaturée dans le cas vieilli malgré que le
module reste invariable.
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Conclusion générale

Le travail réalisé dans ce projet a été consaarés din premier temps a faire une
synthese bibliographique sur les matériaux comessRar la suite, nous avons vu I'intérét du
modele de Fick qui sert comme repéere pour une éadeaeillissement, et pour comprendre
ce phénomeéne il a été montré les mécanismes dadi#dgns que le matériau peut subir au
cours de vieillissement.

La partie expérimentale de ce projet a été coadspour déterminer la cinétique
d’absorption dans un composite verre/polypropylénkévolution des propriétés en flexion.
Les résultats obtenus par le suivi gravimétriquentneoque la diffusion de I'eau dans le
composite verre/polypropylene suit le modele de Fiéfini dans la partie théorique de ce
projet. Les résultats des essais de flexion obterargrent que la rupture apparait prématurée
dans le cas vieilli malgré que le module de Youiagf pas changé

Des études complémentaires doivent étre réalisés mieux voire les effets du
vieillissement sur le composite verre/polypropylene

v faire un vieillissement pour plusieurs types d'edua différentes température pour
pouvoir faire des comparaisons ;

v’ vieillissement de la résine seul pour dédier liefice de la présence du renfort ;

faire des cycles de séchage pour savoir la révigéitlu phénomene.

v réaliser des essais mécaniques dynamiques comnfatitmie pour déterminer
linfluence de vieillissement sur les propriétés cam@iques, parce que l'essai de
flexion ne montre pas clairement les effets ddlissement.

<
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