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Influence of the Nonwoven Biocomposite’s Microstructure on Its Hygromechanical Behaviour
Influence de la Microstructure d’un Biocomposite Non-tissésur Son Comportement

Hygroméanique

Victor Gager'?*, Antoine Le Duigou?, Alain Bourmaud?, Floran Pierre?, Karim Behlouli?, Christophe Baley?

L Univ. Bretagne Sud, UMR CNRS 6027, IRDL, Rue Saint Maudé& F-56100 Lorient, France
2 Eco-technilin SAS, ZA Caux Multipdes, F-76190, Valliquerville, France

Corresponding Author Email: victor.gager@yahoo.fr

https://doi.org/10.18280/rcma.290405

Received: 8 October 2018
Accepted: 21 March 2019

Keywords:
biocomposites, nonwovens, flax fibres,
glass  fibres,  moisture,  swelling,

mechanical properties

Mots-clés :

biocomposites, non-tissés, fibres de lin,
fibres de verre, humidit€ gonflement,
propriéés mesaniques

ABSTRACT:

This study aims to investigate the evolution of hygromechanical properties of flax nonwoven
PP composites in a wide range of environmental Relative Humidity (RH) conditions (10, 33,
50, 75 and 98 % RH). The influence of the fibre nature (glass or flax) and porosity (®=5, 30,
50 %) is assessed to improve our understanding of the in-service mechanical behaviour of
these composites. Flax nonwoven/PP have a complex mechanical behaviour which only
becomes amplified at high moisture contents. However, Relative Humidity variations do not
affect the performances of glass/PP composites mechanical, whereas the tangent modulus and
strain at rupture of flax/PP composites are strongly modified. Interestingly, stress at yield
exhibits an improvement with increasing moisture content.

RESUME:

Cette étude a pour objectif d’étudier 1'évolution des propriétés hygromécaniques des
composites non-tissés de lin/polypropyléne dans une large gamme d’humidités relatives (HR)
(10, 33, 50, 75 et 98 %). L'influence de la nature des fibres (verre ou lin) et de la porosité
(®=5, 30, 50 %) est évaluée afin d’améliorer notre compréhension du comportement
mécanique lors de ’'usage de ces composites. Les non-tissé& de lin/PP ont un comportement
mé&anique complexe qui n’est amplifié qu'avec un taux d'humidité élevé. Alors que les
performances meésaniques des composites verre/PP ne sont pas impactées par la variation
d’humidité relative, le module tangent et la déformation a I’écoulement des composites lin/PP
sont largement modifiés. Il est inté&essant de noter que la contrainte maximum augmente dans
un premier temps avant de stabiliser avec de forts taux d’humidités.

1. INTRODUCTION

En raison de la prise de conscience et des politiques
environnementales, les biocomposites non-tissés suscitent un
intérét croissant dans l'industrie automobile au cours des
derniéres décennies [1]. En effet, afin de se conformer aux
réglementations et normes [2], les constructeurs automobiles
sont tenus de réduire la consommation de carburant des
véhicules par tous les moyens possibles. Cela est possible avec
I’amélioration des moteurs, de I'aérodynamique des véhicules
ainsi que par la réduction du poids du véhicule. Afin de réduire
le poids des véhicules et donc la consommation globale de
carburant [3], de nombreuses recherches sont menées sur des
matériaux plus légers et notamment sur les fibres végétales.
Celles-ci présentent un colit économique souvent attractif, une
faible densité, une rigidité spécifique élevée, une bonne
capacité d'absorption du son et des vibrations ainsi que de
bonnes capacités de recyclabilité. Elles représentent donc un
renfort trés intéressant pouvant étre utilisé pour substituer les
fibres synthétiques dans les matériaux composites [4-7].

Si les composites renforcés par des fibres végétales
extrudées ou injectées sont utilisés dans l'industrie automobile
[8, 9], les non-tissés représentent €galement un marché
important ; Constitués de fibres libériennes (lin, jute, kénaf,
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chanvre, etc.) et de polypropyléne, ils sont transformés par
thermocompression pour étre principalement utilisés dans la
fabrication de piéces d’habillage intérieur automobile. Ces
matériaux offrent une bonne déformabilité, des cycles de
transformation courts, un cott de matiére premicre limité,
permettent une bonne recyclabilité et permettent de fournir
aux matériaux une combinaison intéressante de propriétés
acoustiques et mécaniques [ 10-12]. En effet a partir d'un méme
semi-produit, il est possible de contréler la porosité au sein du
matériau (de 5 a 60 %) en modifiant le taux de compression
durant le process et ainsi couvrir une large gamme
d'applications. Une porosité élevée (60 %) est idéale pour
assurer de bonnes propriétés acoustiques grace a un réseau de
porosité qui tend a disperser et atténuer les ondes acoustiques
[13]. D'un point de vue mécanique, il y a une dégradation des
propriétés avec 1’augmentation de la porosité. Pour une
architecture donnée, les propriétés d’un matériau composite
vont dépendre de la combinaison de trois facteurs : le renfort,
la matrice et les propriétés interfaciales fibre/matrice [14].
D’aprés Merotte et al. [15], ces facteurs contribuent
difféeremment aux propriétés mécaniques du composite en
fonction de la porosité du matériau. En effet, a faible taux de
porosité, I'amélioration des propriétés interfaciales n’a que peu
d'influence sur les propriétés mécaniques du composite, tandis



qu’avec un matériau plus poreux, l'interface fibre/matrice a un
impact plus important.

Dans l'industrie automobile, les matériaux doivent non
seulement conférer des propriétés acoustiques et mécaniques,
mais aussi étre durables pendant toute la durée de vie du
véhicule (avec des variations de température et d'humidité).
Certains travaux ont mis en évidence les variations de
température a l'intérieur des véhicules pour différentes
conditions météorologiques dans plusieurs licux. A Athénes
(Gréce), la température maximale mesurée a l'intérieur des
véhicules entre avril et aotit 2007 a vari¢ entre 41 °C et 76 °C
[16], tandis que pendant la période estivale en Australie
occidentale, la température intérieure des voitures en
stationnement variait entre 15 °C et 70 °C selon I'heure du jour,
la couleur et l'orientation [17] du véhicule. Ces dernicres
¢tudes montrent que les températures a l'intérieur du véhicule
peuvent étre supérieures de plus de 20 °C a la température
ambiante. A I’inverse, une température intérieure de 1 °C a été
enregistrée en République tchéque en janvier [18]. Les
variations de température sont indéniablement couplées a des
variations d'humidité.

Méme si les composites non-tissés renforcés par des fibres
végétales sont suffisamment performants pour concurrencer
les composites en fibres de verre, leur sensibilité aux fortes
variations de températures et d'humidité peuvent limiter leur
utilisation, notamment lorsque des fonctions mécaniques sont
requises. Ce phénoméne constitue un frein majeur dans le
développement de produits innovants et doit donc étre étudié
et compris afin de palier a ce probléme.

Ce probléme est assez complexe en raison du couplage des
phénomeénes thermiques, hygroscopiques et mécaniques. Pour
mieux comprendre les phénomeénes en cause, il faut découpler
les comportements thermiques et hygroscopiques des
matériaux. Cet article se concentre sur I'effet de la variation du
taux d'humidité sur le comportement hygromécanique des
composites non-tissés a une température constante. Dans cette
étude, nous étudions l'influence du type de fibre (verre et du
lin) ainsi que 1'effet de la microstructure induite par la porosité.
Ainsi, le comportement mécanique et les propriétés des
composites non-tissés sont étudiés sur une plage
représentative de cinq teneurs en humidité. Ces résultats sont
combinés a des observations au microscope électronique a
balayage.

2. MATERIAUX ET METHODES
2.1 Matériaux utilisés

Des filasses de lin (Linum usitatissimum) de la variété Eden
ont été utilisées dans cette étude. Cultivé en Normandie dans
des conditions météorologiques normales [5], le lin a été roui
au champs avant d’étre teillé mécaniquement. Les fibres de
verre E ont également été utilisées pour comparaison avec le
lin. Ces fibres ont été utilisées comme renfort dans le non-tissé
et combinées avec du polypropyléne brut (PP). Les non-tissés
ont été fabriqués par la technologie de cardage-nappage-
aiguilletage [19] par Eco-technilin SAS (Normandie, France).
Les produits ont une masse surfacique de 300 + 30 g/m? avec
un taux massique de renfort de I’ordre de 50 %, conformément
aux exigences industrielles.

2.2 Fabrication des composites

Les non-tissés ont été transformés par thermocompression

216

avec une presse hydraulique (LabTech Scientific 50T) afin
d’obtenir des plaques de 20 x 20 cm?. L'épaisseur de la plaque
a été fixée a 2 mm grace a |’utilisation de cales. Par souci de
cohérence avec les procédés de transformation industriels, les
préformes n'ont pas été séchées avant transformation. Les plis
superposés ont été pressés a chaud a 200 °C et 20 bars pendant
4 minutes avant d'étre refroidis a 50 bars pendant 3 minutes
supplémentaires. Pour obtenir différents taux de porosité, la
quantité de plis de non-tissés dans le moule a ét¢ ajustée (de 2
a 8 plis). Cependant, méme si le taux de porosité peut étre
contrdlé, il est difficile de contrdler 'emplacement, la forme et
la distribution de la taille des porosités [13].

2.3 Porosités

Trois taux de porositéont &éciblé : 5, 30 et 50 %. Ces
derniers ont éécontrdé conformément ala norme ASTM
D2734-09. Le poids et les dimensions des plaques ont &é&
mesurés afin de déerminer le taux de porosité al'aide de
I'&uation suivante :

O =1- p.((1—ws/pm+ws/ps) 1)

Ou @ est la porosité pe, pm and ps sont les densité&s du
composite, de la matrice et des fibres, respectivement, et ws est
le taux massique de fibres. Au préalable, les densités des fibres
de renfort et du polypropylée ont &é& déerminées par la
meéthode de pesée dans l'air et dans I'éhanol selon la norme
1SO 1183-1.

2.4 Conditionnement des composites

Les composites ont été¢ séchés dans une étuve a 105 °C
pendant 15 heures pour éliminer le maximum d'eau libre et
d’eau liée du matériau [20]. Des échantillons ont ensuite été
placés dans des enceintes climatiques & humidité contrdlée a
23 °C avec différents niveaux d'humidité relative (10, 33, 50,
75 et 98 % HR). Différentes solutions salines saturées ont été
utilisées pour maintenir une humidité relative constante dans
chaque enceinte climatique [21].

2.5 Mesure de sorption et de gonflement

Des ehantillons de dimensions 20 mm x 20 mm=ont &&
dé&oupé& dans les plaques composites. L'éaisseur des
&hantillons a @é&fixé& &2 mm. Tous les &hantillons ont &é
marques avec trois points pour chaque mesure dimensionnelle :
épaisseur, largeur et longueur.

Les &hantillons ont &€&pesés et mesurés directement apreés
séchage avant d’étre placés dans les enceintes climatiques. Les
variations de masse et de dimensions ont &évéifiés jusqu'a
saturation. Des mesures gravimeériques ont ééeffectuées pour
suivre I'absorption d’humidité des biocomposites au cours du
temps. Pour ce faire, cinq éhantillons de chaque taux de
porosité ont &€ plac& dans une chambre climatique
(Memmert) 290 % HR et 23 <C. Des mesures ont d'abord &é
effectuéss toutes les heures, puis l'intervalle de temps a &é
progressivement augmenté&jusqu'al jour en fonction du taux
d'absorption d'eau des &hantillons. La prise de masse M’ est
calculé comme suit :

Ws—W

0

M; x 100 )

OuWs et Wy sont respectivement la masse de I'é&hantillon



aprés stabilisation et la masse du matériau a 1’état sec. Une
balance scientifique de haute preéision Fisherbrand™ d'une
preeision de 10g a &éutilisé pour les mesures des masses.

Le gonflement est calculéde la mé&ne mani&e que le gain
de poids, en dé&erminant le rapport entre les dimensions al'&at
humide et sec al'aide d'un micrométre numé&ique Mitutoyo
IP65 0-25 mm avec une preision de 103 mm.

2.6 Caractérisation des propriétés mécaniques

Des essais de traction statique ont &é ré&lis& sur les
maté&iaux al'aide d'une machine d'essai INSTRON 5566A
éuip& d'un capteur de force de 10 KN et d'un extensoméire
INSTRON d'une longueur nominale de 25 mm. Les essais ont
éé ralisé& sur des éprouvettes en forme <« haltée > en
atmosphére contrdeée (23 <C et HR 50 %), selon la norme 1ISO
527. Au moins sept &hantillons ont &étestés avec une vitesse
de traction de 1 mm.min%. Le module de traction a &écalculé
dans la partie lin&ire de la courbe contrainte-dé&ormation, au
début de la charge entre 0,05 % et 0,1 % [15].

2.7 Microscopie électronique a balayage

Des observations au microscope éectronique abalayage ont
ééré&lisés sur des coupes transversales de composites non-
tissés. Les éhantillons ont &é&recouverts d'une fine couche
d'or par pulvé&isation cathodique avec un méaliseur Edwards
avant d’étre analysés avec un MEB Jeol JSM 6460LV a20kV.

3. RESULTATS ET DISCUSSIONS
3.1 Description de la microstructure des matériaux

Le Tableau 1 présente les principales caractéristiques des
plaques composites fabriquées. En raison de la différence de
densité des fibres, les taux volumiques des fibres sont plus
faibles pour les composites non-tissés verre/PP que pour le
lin/PP. Pour le lin/PP, les taux volumiques des fibres varient
entre 34 % et 17,4 % avec ’augmentation de la porosité de 5
a 50 % alors que les valeurs du verre/PP varient de 23,6 % a
10,4 %.

Les non-tissé fabriqué par cardage-nappage-aiguilletage

ne sont pas des maté&iaux purement isotropes puisque les
fibres pré&entent une orientation pré&éentielle causee par le
proc&lé [19]. Le rapport d'anisotropie met en érvidence la
nature anisotrope du maté&iau et correspond au rapport entre
le module tangent dans le sens longitudinal et transverse. Pour
des maté&iaux isotropes, le rapport d'anisotropie est &al al,
ce qui n'est pas le cas pour les mat&iaux éudiés ici, qui
donnent un rapport d'environ 1,2 pour le lin/PP et 1,9 pour le
verre/PP. Comme les fibres de lin et de verre préentent des
propriéés et des morphologies difféentes, elles ne régissent
pas de la mé@&ne mani&e lors de la fabrication (rupture,
courbure, etc.). De plus, les paramétres de production ne sont
pas exactement les mé@mes pour les deux matiées et, par
conseguent, les fibres ne sont pas orientées de la méne fagn
dans les non-tissés, ce qui entrame des diffé&ences entre les
rapports d'anisotropie des composites lin/PP et verre/PP non-
tissé&s. Méne avec des rapports d'anisotropie d'environ 1,2, les
maté&iaux peuvent ére considé& comme quasi-isotropes par
rapport aux composites unidirectionnels lin/PP qui présentent
un rapport d'anisotropie d'environ 17 pour un W;=0,57 [22].

Les taux de porosité sont fixés a 5, 30 et 50 % avant
fabrication des composites afin de couvrir un large panel
d’application des non-tissés. La Figure 1 montre des images
au MEB des coupes transversales des matériaux. Il est possible
de voir qu'a un faible niveau de porosité (O=5 %), les pores se
situent principalement dans la matrice et a l'interface
fibre/matrice. La porosité interfaciale est créée pendant la mise
en ceuvre du composite en raison d'un mauvais mouillage des
fibres avec du polypropyléne et du gonflement/retrait
différentiel des matériaux, tandis que la porosité¢ matricielle
peut étre causée par 1’emprisonnement d’air [23]. A ®=30 %,
les vides sont plus grands et situés autour des faisceaux de
fibres, méme s'ils ne semblent pas étre reliés entre eux. A
®=50 %, la plupart des fibres sont encore noyées dans la
matrice, mais les pores sont plus gros et commencent a
s'interconnecter, créant un réseau tortueux de porosité [13].
Dans I'ensemble, les mémes observations peuvent étre faites
en ce qui concerne la microstructure des composites non-tissés
verre/PP. Cependant, comme les fibres de verre sont plus
individualisées et moins sensibles aux variations des
conditions environnementales, la porosité d'interface dans les
composites verre/PP est moins bien développée et les vides
sont surtout observés au sein de la matrice.

Tableau 1. Caractéristiques des composites mis en ceuvre. Figurent les taux massique (Wy) et volumique (V) de fibres, la
densité, porosité (@) ainsi que les rapports d'anisotropie des composites lin/PP et verre/PP

Matériau Wr (%) Vi (%) Densité [g/cm?] Porosité (%) Rapport d’anisotropie
Lin/PP ®=5 % 34,1 +£0,1 1,01 £ 0,01 6,9+13 1,2+0,1
Lin/PP ®=30 % 481401 23,5+0,1 0,74 £ 0,01 323+1,2 1,2+0,1
Lin/PP ®=50 % ’ ’ 17,4+0,1 0,56 0,03 483+2,8 1,2+0,1
Verre/PP ®=5 % 23,6 0,1 1,24 + 0,01 54+1,0 1,903
Verre/PP ®=30 % 496+ 0.1 15,7+0,1 1,01 £ 0,01 29,8+2,6 1,8+£0,2
Verre/PP ®=50 % ’ ’ 10,4 £0,1 0,67 £0,03 49,5+2,1 2,1+0,3

Les taux de porosité sont fixés a 5, 30 et 50 % avant
fabrication des composites afin de couvrir un large panel
d’application des non-tissés. La Figure 1 montre des images
au MEB des coupes transversales des matériaux. Il est possible
de voir qu'a un faible niveau de porosité (O=5 %), les pores se
situent principalement dans la matrice et a l'interface
fibre/matrice. La porosité interfaciale est créée pendant la mise
en ceuvre du composite en raison d'un mauvais mouillage des
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fibres avec du polypropyléne et du gonflement/retrait
différentiel des matériaux, tandis que la porosité matricielle
peut étre causée par 1’emprisonnement d’air [23]. A ®=30 %,
les vides sont plus grands et situés autour des faisceaux de
fibres, méme s'ils ne semblent pas étre reliés entre eux. A
®=50 %, la plupart des fibres sont encore noyées dans la
matrice, mais les pores sont plus gros et commencent a
s'interconnecter, créant un réseau tortueux de porosité [13].



Dans l'ensemble, les mémes observations peuvent étre faites
en ce qui concerne la microstructure des composites non-tissés
verre/PP. Cependant, comme les fibres de verre sont plus
individualisées et moins sensibles aux variations des
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conditions environnementales, la porosité aux interfaces est
moins importante et les pores sont surtout observés au sein de
la matrice.

Figure 1. Images MEB des coupes transversales des composites fabriqués avec différentes porosités- a) lin/PP ®=5 % ; b) lin/PP
D=30 % ; ¢) lin/PP ®=50 % ; d) verre/PP ®=5 % ; ¢) verre/PP ®=30 % ; f) verre/PP (=50 %). Les cercles rouges représentent la
porosité matricielle et les cercles bleus la porosité interfaciale fibre/matrice

3.2 Sorption

La Figure 2 montre les courbes isothermes de sorption
obtenues a partir de mesures de sorption d'humidité sur
différents matériaux a saturation. Toutes les courbes des
matériaux contenant des fibres végétales montrent une forme
sigmoidale qui est typique des matériaux cellulosiques [24].
Plusieurs études portant sur les fibres cellulosiques ont utilisé
différents modeles pour prédire et décrire les isothermes de
sorption [25-27]. Trois domaines de sorption peuvent étre

identifiés

a)

Teneur en eau (%)

en dessous de 0,15 d'activité en eau (aw),

25

20

® Fibres de lin
O Fibres de verre

b

Teneur en eau (%)

0,0

0,2

04

Activité en eau (/1)

0,6

038

I'adsorption monocouche a lieu selon le mode de Langmuir
dans lequel I'eau est absorbée par la paroi cellulaire et liée aux
groupes OH. Le second domaine, dont l'activité en eau varie
de 0,15 a 0,7, est défini par la formation d'eau multicouche
dans les micro-capillarités, correspondant au mode de Henry.
Enfin, au-dessus de 0,7 ay, un amas d’eau commence a
seformer et la condensation capillaire devient dominante, ¢’est
la sorption de type agglomération. La concentration de 1'eau
entraine un reldchement des vides existants et entraine un
gonflement du matériau, ouvrant ainsi de nouveaux sites
disponibles pour la sorption de l'eau [28].

)
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s 4 A Lin/PP ¢ =50 % J
—— Fit sigmoidal lin/PP ¢ = 5 % 7/
— — Fit sigmoidal lin/PP ¢ = 30 % 7
- - - -Fit sigmoidal lin/PP ¢ = 50 % ;7
O Verre/PP ¢=5% £

+ Verre/PP ¢ = 30% e

A Verre/PP ¢ =50 % B 4

0 T W— T T d
0,0 0,2 04 0,6 0,8 1,0
Activité en eau (/1)

Figure 2. Isothermes de sorption de 1'eau pour les fibres brutes de lin et de verre a) ainsi que pour les composites non tissés lin/PP
et verre/PP avec une porosité de 5, 30 et 50 % (@) b). Les courbes sont obtenues en ajustant les valeurs expérimentales au modele
de Park
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La Figure 2.a montre que l'absorption d'humidité des fibres
de lin brutes augmente progressivement avec l'activité de 1'eau

jusqu'a une valeur maximale de 23,2 £2,2 % a 0,98 ay, ce
qui est conforme aux résultats trouvés dans la littérature [29].
Au contraire, les fibres de verre sont beaucoup moins sensibles
a I'humidité et ne présentent qu'une légere augmentation de
l'absorption (0,72 + 0,08 %) a forte activité en eau. Cette
sorption est potenticllement due a la présence de
composants ’ensimage des fibres de verre permettant des
liaisons avec des molécules d’eau [30]. Les comportements
des fibres sont transférés aux comportements des composites
comme le montre la Figure 2.b. Les matériaux renforcés de
fibres végétales présentent également des courbes de forme
sigmoide mais avec des valeurs inférieures a celles des fibres
brutes en raison de la présence de la matrice polypropyléne qui
est un polymeére apolaire a sorption d'eau trés limitée [31]. 11
est intéressant de noter que 1'absorption d'humidité n'est pas
exactement liée au taux massique de fibres dans le composite,
mais est légeérement inférieure, ce qui indique que l'effet
restrictif de la matrice pourrait limiter la sorption des fibres
[32]. De plus, on remarque une légéere différence d’absorption
d'humidité en fonction de la porosité. En effet, a 0,98 d'activité
en eau, pour un faible taux de porosité (O=5 %), l'absorption
d'humidité saturée est d'environ 8,0 + 0,1 % et augmente
lorsque la porosité augmente avec 9,4 + 0,2 et 9,5 £ 0,1 % de
teneur en eau pour ®=30 et 50 % respectivement. Comme
décrit dans le paragraphe 3.1, les fibres sont moins imprégnées
par la matrice avec l'augmentation de la porosité, ce qui
pourrait leur permettre d'étre plus accessibles a 1’eau.

Pour les composites verre/PP, une quantité trés limitée
d'humidité est absorbée a 0,98 d'activité en eau et la porosité
ne semble pas influencer cette absorption. En effet, la teneur
en eau dans le matériau apres stabilisation est d'environ 0,50 +
0,03 % quelle que soit la porosité.

2Lk AR - Rk ke - K
i KK R ARAKK K S i
64 “‘“‘: ! P R
1% .
5] " X oot
£ 147 L
2 a4l X ™
A I -
c - [
8 34 \‘F/ .‘
5 by |
2 1, f
24 '
{4 .’ e LinfPP$=5%
14 ,"o - %~ Lin/PP ¢ = 30 %
1 A - Lin/PP ¢ = 50 %
01—? T T b T b T . T o T
0 5 10 15 20 25 30
Temps"z (h"?)

Figure 3. Absorption d'humiditédes composites non-tissé
lin/PP avec 5, 30 et 50 % de porosité&en fonction de la racine
carrée du temps

Les cinétiques de sorption a 90 % HR et 23 °C sont
représentées par la Figure 3 pour les composites non-tissés de
lin. Dans ce cas, la porosité joue un role important car
I'équilibre est nettement plus rapide pour les matériaux a
porosité élevée. Les coefficients de diffusion sont déterminés
a partir de la loi de Fick et I’équation suivante [33] :

_ Vs
T (aMy)?

Mgxh

2 _ mxk?
)

D T (aMy)?

X ( 3)
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Ou M, représente 1'absorption d'eau a saturation, k est la
pente de la partie linéaire de la courbe M, = f(\/t/h), M, et h
étant respectivement l'absorption d'humidité au temps t et
I'épaisseur de D’échantillon. A ®=30 %, le coefficient de
diffusion est douze fois plus élevé (avec D environ 53,8x1012
m?/s) qu'a ®=5 % (D=4,3x10"'2 m?/s). La différence est encore
plus grande entre les deux niveaux de porosité extréme, avec
D (@s0%)=172,1x10"'2 m?/s. Lorsque la porosité est faible, I’eau
est d'abord diffusée par les surfaces et les arrétes, puis par le
réseau de fibres. Par conséquent, les composites non-tissés
lin/PP avec ®=5 % n'atteignent la saturation en humidité
qu'aprés 15 jours. Avec l'augmentation de la porosité, les
porosités a l'intérieur du composite facilitent la diffusion de
I'humidité [34] et il ne faut que 18 et 9 heures pour atteindre
'équilibre pour ®=30 et 50 %, respectivement. Ainsi, les taux
de diffusion et de transport d'humidité sont significativement
différents entre 5 et 30/50 % de porosité et sont fortement
influencés par la microstructure du matériau.

3.3 Hygroexpansion

Les Figures 4 a et b présentent les variations
dimensionnelles des biocomposites en fonction de la teneur en
eau. La Figure 4.a montre 1'expansion hygroscopique en trois
dimensions en fonction de la teneur en humidité, Seul le
composite lin/PP avec ®=5 % est représentés car les autres
types de microstructures (lin/PP) présentent un comportement
similaire. Il est intéressant de noter que le gonflement hors
plan est bien plus élevé que celui dans le plan en raison de
l'orientation des fibres dans le composite. En effet, le
gonflement anisotrope des fibres végétales et le fait que ces
derniéres soient orientées de fagon quasi-isotropes réduit le
gonflement dans le plan. Almgren et al. [35] ont également
publié¢ des résultats similaires, pour les composites renforcés
par des fibres courtes de bois orientées aléatoirement, aucune
expansion hygroscopique dans le plan n'est observée. Au
contraire, pour des composites unidirectionnels lin/MAPP
(V=60 %), un gonflement transverse a été observé pour des
essais d’immersion conduisant a des valeurs d'hygroexpansion
allant jusqu'a 3,3 % [36]. Ceci démontre que la distribution de
l'orientation des fibres a un impact sur la stabilité
dimensionnelle du composite lorsqu’il est soumis a des
variations d'humidité.

On assiste cependant a un gonflement hors plan car la
plupart des fibres sont orientées dans le plan dans toute
1'épaisseur du matériau (Figure 4.a). Certaines études [37, 38]
proposent une relation linéaire entre le gonflement et la teneur
en eau pour les composites renforcés par des fibres végétales
mais cela est fortement discutable et des recherches
supplémentaires sont nécessaires pour confirmer cette
hypothése. L'expansion hygrométrique hors plan de ®=5 %
lin/PP est représentée a la Figure 4.b et comparée aux autres
microstructures ainsi qu'aux composites verre/PP. Ces
derniers ne présentent pas de gonflement hors-plan
significatif. Pour les non-tissés composites lin/PP, on note que,
jusqu'a des valeurs MC de 4 %, I'évolution du gonflement en
fonction de la teneur en eau suit la méme tendance quelle que
soit la porosité, et les différences n'apparaissent qu'aux teneurs
en ecau plus ¢élevées pour O=5 %. Comme décrit
précédemment, la teneur en eau est plus élevée pour les
composites 1in/PP a porosité élevée que pour les composites
lin/PP a faible porosité, mais I'hygroexpansion est similaire et
se stabilise a environ 6,5 % pour les trois microstructures. Cela
suggere que l'excés d'eau se trouverait dans les porosités sous



forme d'eau libre et que, par conséquent, elle n'entraine pas de
gonflement du matériau. Cependant, a notre connaissance,
aucune information n'est actuellement disponible sur les

Gonflement (%)

biocomposites a porosité élevée et des études complémentaires
sont nécessaires pour étudier plus en détail les variations
dimensionnelles et les phénomeénes de gonflement.
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Figure 4. Variations dimensionnelles en fonction de la teneur en eau du composite lin/PP ®=5 % dans les directions
longitudinale (x), transversale (y) et hors plan (z) a). Comparaison du gonflement hors plan en fonction de la teneur en eau des
composites renforcés de fibres de verre et de lin avec difféentes porosités (5, 30, 50 %) b)

3.4 Propriétés hygromécanique

La Figure 5 montre les courbes typiques de contrainte-
déformation en traction (lignes pleines) obtenues lors des
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essais de traction (23 °C, 50 % HR) et les courbes d’évolution
du module en fonction de la déformation (lignes pointillées)
pour les composites ®=5 et 50 % lin/PP (Figure 5.a) et
verre/PP (Figure 5.b).
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Figure 5. Comportement en traction des composites non-tissés a) lin/PP et b) verre/PP a 5 % et 50 % de porosité. Les lignes
pleines représentent les courbes contrainte-déformation et les lignes pointillées 1'évolution du module tangent pendant les essais a
23 °C et 50 % RH. Les zones rouges A et B de la figure a) sont utilisées pour mettre en évidence les mécanismes
d'endommagement dans le matériau

Les composites renforcés par des fibres de lin et de verre
pré&entent des comportements mécaniques différents
caractérisés par une courbe de module tangent avec deux
pentes distinctes pour le lin et une diminution presque
monotone du module tangent pour le verre. La premicre partie
de la courbe (A sur la Figure 5.a) représente la dégradation
causée par la rupture des fibres, des faisceaux de fibres et de
la matrice ainsi que par le déchaussement fibres/matrices,
tandis que la deuxiéme partie (B) correspond a la friction post-
déchaussement fibres/matrices et au glissement du réseau
fibreux. Les différences peuvent étre dues non seulement a la
nature des fibres de lin, qui présentent un comportement non
linéaire [39], mais aussi a la faible individualisation des fibres
de lin, qui pourrait entrainer une rupture de 1’interface
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fibre/fibre suivie par un glissement des fibres [40]. La
définition d'un module tangent pour les composites non-tissés
est loin d'étre simple, comme cela a déja été discuté dans la
littérature [13] car celui-ci diminue progressivement avec
l'allongement sans stabilisation, quelle que soit le type de fibre
ou le taux de porosité.

Pour les composites lin/PP et verre/PP, la porosité a un
impact sur le comportement en traction 8 HR=50 %, avec une
perte d'énergie dissipée (diminution de la surface sous la
courbe) pour une porosité accrue. Les Figures 5.a et 5.b
montrent que les propriétés sont équivalentes pour le lin/PP et
le verre/PP a ®=5 %, mais pas a ®=50 %, ce qui suggere que
I'effet de la microstructure est plus marqué pour les composites
de lin en raison de la nature de la fibre.
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Figure 6. Influence de I'humidité relative sur l'évolution du module tangent des composites non-tissés. Les différents taux de RH
sont représentés par le code couleur (10 % HR : violet ; 33 % HR : bleu ; 50 % HR : vert ; 75 % HR : orange ; 98 % HR : rouge).
Les figures 6 a) et b) représente I'évolution du module tangent des composites non-tissés avec une porosité de 5 % de lin/PP et
verre/PP, respectivement

En résumé, a mesure que la porosité augmente, la transition
entre la rupture et le glissement des fibres est plus rapide
(déplacement de A vers des valeurs de déformation inférieures)
parce qu'il y a moins de rupture des fibres. Les fissures se
propagent a travers les pores et les fibres sont retirées de la
matrice lorsque les liaisons interfaciales sont rompues. On
observe une friction post-déchaussement plus faible puisque
moins de fibres sont présentes dans le composite.

La Figure 6 illustre l'influence de I'humidité relative sur le
comportement en traction des composites non-tissés. Comme
le montre la Figure 6.b, la variation d'humidité relative
n'affecte pas le comportement des composites verre/PP car
toutes les courbes se chevauchent et aucun effet significatif de
I'humidité n'est observé avec une porosité croissante. La
stabilité du comportement mécanique est un avantage majeur
pour les applications industrielles, ce qui rend ces matériaux
attrayants.

Le comportement des composites lin/PP est 1égérement
affecté par les variations d'humidité. Comme le montrent les
Figures 6.a, le comportement mécanique des composites
lin/PP avec ®=5 % reste similaire jusqu'a 75 % HR, seule la
fin des courbes est Iégérement modifiée due a un allongement
plus prononcé reflétant un comportement moins fragile.
Quelle que soit la porosité, le comportement ne commence a
étre modifié qu'a trés haute HR, ici 98 % HR. En effet, la
transition entre les deux parties de courbe apparait & un
allongement plus faible et le module se stabilise ensuite avant
le début de la rupture progressive. La chute rapide du module
tangent représenté par la premicre partie de la pente pourrait
étre due a des variations des propriétés des fibres de lin ainsi
qu'a la rupture de I’interface fibre/fibre au sein du faisceau. On
peut observer un ramollissement des fibres végétales soumises
a une humidité relative élevée, provoquée par l'entrée de
molécules d'eau dans le réseau cellulosique. Cela permet aux
chaines de cellulose de se mouvoir plus librement, induisant
une perte de rigidité de la structure de la cellulose, affectant
également la rigidité des fibres végétales [41].

Le plateau de la courbe refléte une relation quasi linéaire
entre le module tangent et la déformation, mettant en évidence
un mécanisme de transfert de contraintes qui se produit
essentiellement par friction. En effet, le polypropyléne étant
apolaire, il n'y a pas de liaison chimique a [’interface
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fibre/matrice et la pression adhésive est fortement induite par
les contraintes thermiques et hygroscopiques [37].

L’évolution du comportement en traction des composites
lin/PP et verre/PP avec I’humidité relative est similaire avec
I’augmentation du taux de porosité et n’est donc pas présenté
dans cette étude.

La Figure 7 représente la variation des propriétés en traction
en fonction de la teneur en eau dans les composites non-tissés.
Les composites a base de fibres de verre ne présentent aucun
changement de propriétés mécaniques, ce qui est conforme
aux résultats décrits dans les sections précédentes pour les
variations de masse et de dimensions. Les composites lin/PP,
en revanche, présentent des variations significatives, en
particulier pour le module tangent et la déformation. Pour les
trois taux de porosité testés dans cette étude, les tendances sont
similaires pour toutes les microstructures. Le module tangent
diminue progressivement avec la teneur en eau et diminue d'un
facteur de deux sur la plage étudiée, sauf pour ®=5 %, ou il
atteint une valeur maximale a une teneur en eau de 1,6 %. Le
module tangent d'un matériau composite dépendant fortement
des propriétés de ses composants et le polypropyléne n'étant
pas sensible a I'humidité, la variation observée ici étre due a
1'évolution des propriétés des fibres végétales et notamment au
ramollissement causé par I'humidité. Des variations similaires
ont été décrites dans la littérature pour des fibres de lin [42]
ainsi que des composites unidirectionnels renforcés par des
fibres de lin [43]. Par conséquent, la déformation augmente
avec la diminution du module tangent avec la plastification des
fibres de lin et du glissement du réseau fibreux.

La contrainte maximum, au contraire, n'est pas beaucoup
influencée par la variation de la teneur en eau du matériau. Elle
augmente dans un premier temps avec l'augmentation jusqu’a
une teneur en eau d'environ 3 %, et tend a se stabiliser au-dela
de ce point. Des études antérieures sur des fibres comme le lin
et le chanvre ont montré que les fibres individuelles ont une
résistance maximale a la traction entre 50 et 70 % d'humidité
relative, mais qu'elle diminuait ensuite a des HR plus élevées
[44-46]. Cependant, dans notre étude, la contrainte ne diminue
pas a forte teneur en eau. Lorsqu'il est associé a une matrice
polymére, le gonflement des fibres est réduit puisque la
matrice joue un rdle contraignant qui crée des contraintes de
compression radiale [32]. Le Duigou et al. [37] ont montré que



l'augmentation de 1'humidité augmente la contrainte radiale
des composites lin/MAPP. Almgren et al. [47] ont également
proposé cette hypothése, affirmant que théoriquement,
l'augmentation du taux d'humidit¢ dans les biocomposites
pourrait conduire a une augmentation de la contrainte de

a)
9000} —e—Lin/PP ¢= 5%
J 1 - X=Lin/PP ¢ = 30 %
8000 - - -A - Lin/PP ¢ = 50 %
B ¥
~ 7000 1 ./+ * —O—Verre/PP ¢ = 5%
S —%\ | —\ —+—Verre/PP ¢ = 30 %
< 6000 —A—VerrelPP ¢ = 50 %
= % i
5000 —#(
g Ft x ‘%_ ade )
4000 1 e It
: s = = -~
‘Eg 3000 o g
] L.-&.5... . o
2000 & X
1000 - e
O % T T T T ] T T % T T T 1
0o 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Teneur en eau (%)

cisaillement interfacial (IFSS).

Comme le montre la Figure 7.c, la porosité n'affecte que les
propriétés mécaniques initiales des composites non-tissés et ne
semble pas modifier leur évolution avec les variations de la
teneur en eau.
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Figure 7. BEvolution des progriée’s en traction avec la teneur en eau des composites non tissés lin/PP et verre/PP avec une
porositéde 5, 30 et 50 %. Evolution du module tangent a) et de la contrainte maximale b) en fonction de la teneur eau

4. CONCLUSIONS

Dans cette ¢étude, nous rapportons 1’évolution du
comportement hygromécanique des composites non-tissés
avec la variation du taux d'humidité. L’influence du type de
fibre et du taux de porosité sur l'absorption d'eau, 'expansion
hygroscopique ainsi que les comportements/propriétés en
traction ont été évalués. Les composites lin/PP et verre/PP
avec une porosité de 5, 30 et 50 % ont été conditionnés a cinq
taux d'humidité relative différents (HR=10, 33, 50, 75 et 98 %)
et a une température constante de 23 °C jusqu'a ce que la
teneur en eau dans les matériaux soit stable. Les composites
non-tissés en fibres de verre/PP ne présentent qu'une tres faible
absorption d'eau a forte humidité relative, ce qui pourrait étre
da a ’ensimage des fibres de verre. Cependant, aucun impact
n’est observé sur les dimensions ou les propriétés mécaniques
des composites. Les fibres de verre et le polypropyléne sont
des matériaux connus pour étre inertes a l'eau, il n'est donc pas
surprenant que les variations d'humidité n'affectent pas leurs
propriétés hygromécaniques. Cela est tout a fait différent
lorsque le lin est utilis¢é comme renfort. Le taux de porosité
dans le matériau impacte la cinétique de sorption en eau et le
temps nécessaire pour que le matériau atteigne une teneur en
eau a saturation qui varie de 9 heures a 15 jours avec
I’augmentation du taux de porosité. En raison de la distribution
quasi-isotrope des fibres dans le matériau, seul un gonflement
hors plan est observé et celui-ci est identique pour les trois taux
de porosité. Le comportement en traction est également affecté
par l'augmentation de la teneur en eau, avec une rupture plus
progressive suggérant une réorganisation structurelle avec un
glissement du réseau fibreux. A 98 % HR, le comportement
est fortement modifié avec une perte tres rapide du module
tangent suivie par [’apparition d'une zone linéaire
probablement due & de la friction post-débordement constante
avant une rupture progressive du matériau. Une évolution
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similaire est observée pour les trois différentes
microstructures. Concernant les propriétés en traction, une
diminution du module tangent et une augmentation de
I’allongement sont observés avec 1’augmentation de la teneur
en eau, pouvant &étre attribué aux variations des propriétés
mécaniques intrinséques des fibres végétales ainsi qu'au
réarrangement du réseau fibreux. La contrainte maximum
observée est quant a elle relativement constante sur I'ensemble
des humidités relatives testées. Les composites non-tissés sont
principalement utilisés dans l'industrie automobile pour la
fabrication de piéces intérieures de véhicules. Ces éléments
sont soumis a la température, a I'humidité et aux contraintes
mécaniques pendant le cycle de vie d'un véhicule. Dans ce
contexte, la présente étude vise & mieux comprendre le
comportement des composites non-tissés soumis aux
variations d'humidité. Dans cette étude, les résultats ont été
obtenus aprés avoir atteint 1'équilibre de la teneur en eau, ce
qui n’est probablement pas le cas pour des applications réelles
ou les conditions environnementales sont variables dans le
temps.
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NOMENCLATURE

HR Humiditérelative

PP Polypropyléne

w Taux massique

V Taux volumique

M Prise de masse

W Masse d’un échantilon
aw Activitéen eau

D Coefficient de diffusion
k Partie lin&ire de courbe

Greek symbols

o Taux de porosité
Subscripts

f Fibre

c Composite

m Matrix

S Etat stable

0 Etat initial

t Temps
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