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ABSTRACT:

Plant fibers have a strong hydrophilic behavior leading to a water absorption associated with
a large swelling in humid conditions. This hygroscopic deformation linked to the fiber
microstructure is high compared to synthetic fibers (glass, carbon). Thus, on a laminate scale,
the change in humidity leads to hygroscopic strains and stresses gradient. This must be
understood in order to guarantee the durability of biocomposites parts. The use of a 0/90 <
non-symmetrical laminates subjected to a variation in humidity shows hygroscopic stresses
which result in a bending moment and a curvature. Taking advantage of this behavior, these
laminates are developed to create hygromorph actuators. This kind of laminates can also be
used as experimental tools to characterize the strain state within the material and the couplings
existing between the diffusion and swelling. Then, the aim of this work is to better understand
the phenomena of hygroscopic swelling on plant fiber scale by using the curvature induced
by a hygroscopic stress state (immersion) on the scale of a non-symmetrical laminate.
Moreover, the study of the laminate curvature enables to find the stresses gradient induced by
water in the biocomposite.

RESUME:

Les fibres veégéiales présentent un comportement hydrophile marqué conduisant & une
absorption d’eau associée aun gonflement important, en milieu humide. Ce gonflement
hygroscopique, lié &la microstructure des fibres, est devéen comparaison de systémes
synthé&iques (verre, carbone). Ainsi, al’échelle d’un stratifi€ la variation d’humidité conduit
géné&alement aun &at de déformations hygroscopiques qu’il convient d’appréhender afin de
garantir la pé&ennitédes piéses en biocomposites. L’utilisation d’un stratifi@aempilement
non symérique 0/90°soumis &une variation d’humidité, montre I’apparition de contraintes
hygroscopiques qui se traduisent par un moment fléhissant et une courbure. Tirant profit de
ce comportement, ces stratifié&s sont développ& pour créer des actionneurs hygromorphes
capables de régir aune variation d’humidité. Ils peuvent &re éjalement utilisé&s comme des
outils exp&imentaux pour caracté&riser 1’état de déformation au sein du matéiau et
potentiellement les couplages avec la prise de masse et le gonflement. L’objectif de ce travail
est de mieux apprénender les phéoménes de gonflement hygroscopique multi-é&helles en
interpré&ant les rayons de courbure induits par une sollicitation hygroscopique (immersion) &
I’échelle d’un stratifié assymérique. L’étude de la courbure dans le stratifié permet de
remonter al’état de contraintes au sein du biocomposite humide.

1. INTRODUCTION

Les fibres végétales

présentent

la variation d’humidité conduit généralement a un état de
déformation hygroscopique qu’il convient d’appréhender afin

comportement de garantir la pérennité des piéces en biocomposites. La

hydrophile marqué conduisant a une absorption d’eau associée
a un gonflement important, en milieu humide [1]. Ce
gonflement hygroscopique peut étre trés anisotrope et élevé en
comparaison de systémes synthétiques (verre, carbone).
Certains travaux rapportent une déformation radiale de I’ordre
de 20 % pour des fibres de lin soumises a une condition
d’humidité relative de 95 % [2]. Ce gonflement est fortement
lié a la microstructure des fibres (en particulier a I’angle
microfibrillaire et la composition biochimique de la fibre).
Ceci explique par exemple que les fibres de coir se dilatent
moins que les fibres de lin [3]. Ainsi, a I’échelle d’un stratifié,
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matrice polymere qui entoure les fibres dans le composite
empéche les fibres de se dilater ce qui conduit a un état de
compression favorisant le transfert de charge au sein du
composite [4]. La présence de matrice souvent plus
hydrophobe que les fibres conduit également a une diminution
d’accessibilité a 1’eau des fibres [5, 6]. Ainsi, le gonflement
différentiel entre fibres/matrice et entre plis est souvent
considéré ~ comme  étant  une  source  majeure
d’endommagement des biocomposites [7, 8]. Différents
travaux de la bibliographie affirment que ce gonflement
différentiecl provoque des fissurations a I’interface



fibre/matrice ou un délaminage des plis composites [7, 9-10].
En revanche, ces mécanismes et notamment, les contraintes
d’origines hygroscopiques générées par 1’absorption d’eau
n’ont jamais été étudiées dans la bibliographie. Pourtant cette
question est cruciale lorsque 1’on souhaite prédire la durée de
vie en service des matériaux composites a fibres naturelles.

Des techniques expérimentales pour évaluer les contraintes
internes ont été proposées par [11]. Parmi ces techniques,
I’utilisation de stratifiés composites a empilements
asymétriques soumis a des conditions environnementales
variables apparait comme un moyen relativement simple
d’accéder de manicre indirecte aux contraintes internes
d’origines hygrothermiques via la mesure de la courbure (ou
déformation hors plan). L’utilisation de cette technique
expérimentale a déja fait 1’objet de publications pour la
détermination de contraintes d’origine thermiques [12] et
hygroscopiques [13] dans des composites a renforts
synthétiques. Récemment, des biocomposites a empilement
assymétrique ont été développés pour créer des actionneurs
hygromorphes capables de réagir a une variation d’humidité.
IIs sont inspirés d’actionneurs naturels hydrauliques comme la
pomme de pin [14, 15]. La déformation hors plan de ces
actionneurs est directement reliée a un profil de contraintes
hygroscopiques radiales générées pas un gradient de de teneur
en eau dans 1’épaisseur [16].

D’un point de vue numérique, deux approches sont
présentes dans la littérature pour évaluer ces contraintes.
Premiérement, la méthode découplée tient uniquement compte
de I’impact de I’absorption d’eau sur le gonflement et les états
mécaniques associés [17-20]. Cette méthode permet de
reproduire de manicre satisfaisante ’absorption d’humidité
mais elle ne tient pas compte d’éventuels phénomeénes de
plastification ou de l’effet des contraintes internes sur le
processus de diffusion. Ainsi, les contraintes prédites peuvent
étre surestimées. Deuxiémement, la méthode couplée, tient
compte de 1’état de contrainte du matériau sur sa cinétique de
diffusion et sur ses propriétés mécaniques [21, 22]. Cette
approche couplée améliore la prédiction du comportement du
matériau mais nécessite une caractérisation avancée afin
d’identifier les différents phénoménes couplés. Ces modéles
multi-physiques, qu’ils soient couplés ou non couplés, ne sont
que trés peu utilisés pour 1’étude des matériaux composites
biosourcés [23]. Pourtant, 1’utilisation de tels modéles dans le
domaine des biocomposites s’aveére utile pour une meilleure
connaissance de leur comportement en conditions
environnementales variables.

L’objectif de ce travail est de mieux appréhender les
phénomeénes de gonflement hygroscopique et les états de
contraintes induits dans les matériaux biocomposites lorsque
ces derniers sont soumis a des variations d’humidité. Pour ce
faire, des stratifiés de polypropyléne greffé a 1’anhydride
maléique (PPgMA) renforcés par des fibres de lin et a
empilement non symétrique [0/90],s sont immergés dans de
I’eau distillée a température ambiante. Les états de
déformations et de contraintes sont alors déterminés
expérimentalement et numériquement. A 1’échelle d’un pli
composite unidirectionnel, des campagnes expérimentales
sont menées pour mesurer sa cinétique de diffusion, sa
dilatation hygroscopique ainsi que [’évolution de ses
propriétés mécaniques. A 1’échelle de I’empilement
asymétrique [01/90s] la courbure liée a 1’absorption d’eau est
mesurée. L’ensemble des données expérimentales collectées
permettent d’alimenter un mod¢le multi-physique découplé
basé sur la théorie modifiée des stratifiées permettant de
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prédire 1’état de contraintes générés par 1’absorption

d’humidité.

2. MATERIAUX ET METHODES
2.1 Matériaux

Des fibres de lin (Linum usitatissimum) cultivées en France
puis rouies au sol avant teillage et peignage ont été utilisées
comme renfort. Les fibres de lin sont composées de 75-87 %
de résidus cellulosiques, 6-14 % d’hémicelluloses, 2-3 % de
lignines et 5-11 % de pectine [24]. Les nappes de fibres
unidirectionnelles (200g/m? et 50g/m?) sont fournies par
Lineo®. Des films de PolyPropylene greffé a I’anhydride
maléique (MAPP) (PPC 3660 Total Petrochemicals et Arkema
Orevac CA 100) sont utilisés comme matrice. Ensuite,
I’empilement de films de polymére MAPP et de plis de nappes
unidirectionnels de lin est préparé dans un moule métallique
(13 x 13 cm?). La fraction volumique de fibres est fixée a 60 %
et pour cette étude, deux empilements sont retenus
I’empilement UD [905] et I’empilement [0,,90s] car ce dernier
permet la réponse optimale de I’actionneur [25]. L’épaisseur
des stratifiés est d’environ 0,460mm.

Les stratifiés ont été mis en ceuvre par un procédé de

thermocompression. Les paramétres du procédé sont
similaires a ceux précédemment publiées [8] : chauffage a
190 °C pendant 8 minutes avec une augmentation

incrémentale de la pression jusqu’a 20 bars pour maintenir
I’alignement des fibres. La vitesse de refroidissement est fixée
a 15 °C/min. Initialement prévues pour le développement
d’actionneurs hygromorphes, des bandes de rapport d’aspect
¢élevé (70 mm x 10 mm?) sont découpées afin de réduire la
courbure transverse [26].

2.2 Méthodes expérimentales

2.2.1 Diffusion

Les différentes éprouvettes ont ¢été initialement
conditionnées dans une salle climatisée, a 50 % d’humidité
relative et a température ambiante (23 °C). Cette étape permet
d’atteindre 1’état de référence correspondant a un champ de
teneur en eau uniforme dans le volume de I’échantillon. Elles
ont ensuite été immergées dans de I’eau distillée a température
ambiante jusqu’a ce que la saturation soit atteinte. Au cours du
vieillissement humide, un suivi gravimétrique régulier a
permis de tracer I’évolution de la teneur en eau en fonction du
temps pour accéder aux cinétiques de diffusion (Eq. 1). Pour
chaque cas (UD et stratifi¢) 3 éprouvettes ont été testées. Les
courbes présentées dans la partie résultat représentent la
moyenne arithmétique de ces 3 éprouvettes.

cs) =1 M0 900 1)

My

Avec C représente la teneur en eau a Dinstant t, my
représente la masse de [’échantillon a I’instant t et my
représente la masse initiale de 1’échantillon (aprés séchage).

2.2.2 Gonflement

La dilatation transverse et longitudinale due a I’absorption
d’eau a été mesurée périodiquement avec un micrometre (avec
une précision de £1 pm) sur les plis unidirectionnels pendant
la phase d’absorption. Trois plaques de composites UD (20x20



mm?) sont utilisées pour les mesures. Des lignes ont été tracées
puis 3 points sur chacune de celle-ci ont été marqués afin de
suivre la dilatation hygroscopique transversale (sens
perpendiculaire aux fibres de lin) et longitudinale (dans le sens
des fibres) du biocomposite. L’exploitation de ces courbes
permet d’accéder aux coefficients de gonflement
hygroscopique du composite MAPP/lin.

2.2.3 Propriétés hygro-¢élastiques

Les propriétés mécaniques en traction (module de Young,
E, contrainte a rupture o, et allongement a rupture &)
d’éprouvettes UD ont été déterminées a 1’état sec et a 1’état
saturé en eau. Les essais de traction ont été réalisés dans le
sens transverse (Er) et dans le sens longitudinal (Er) aux fibres
selon la norme ISO 527-4. Les essais ont été réalisés sur une
machine de traction universelle de type Instron 5566 (avec une
cellule de force de 10kN de capacité) a une température
controlée de 23 °C avec une vitesse de déplacement de la
traverse de 1 mm/min. Un extensometre uniaxial clampé sur
une longueur de 25 mm a été utilisé pour mesurer
I’allongement. Le module a ét¢ déterminé dans la gamme de
0,05 a 0.1 % de déformation selon la procédure décrite par
[27].

2.2.4 Courbures

La courbure du biocomposite lors de son immersion en eau
desionis¢ est estimée périodiquement par analyse d’images de
la tranche d’un échantillon encastrée (sur une longueur de
10mm). Le logiciel d’analyse d’images utilisé est ImagJ®
(National Institutes of Health, USA). Le rayon de courbure,
constant le long de 1’échantillon, est estimé en minimisant
I’évolution des coordonnées de 1’échantillon avec Iles
coordonnées d’un cercle [28].

3. RESULTATS EXPERIMENTAUX
3.1 Cinétiques de diffusion

Les cinétiques de diffusion obtenues par relevés
gravimétriques périodiques pour les éprouvettes composées de
polypropyléne greffé avec de ’anhydride maléique et de 60 %
de fibres de lin pour les UD [90¢] et pour les composites
asymétriques [01,90s] sont présentées sur la Figure 2 (Figure
2). Les courbes relatives a chaque échantillon présentent deux
parties : une premiére partie linéaire suivie d’un plateau de
saturation correspondant a la capacité maximale d’absorption
Cs. Ce comportement est caractéristique d’un processus de
diffusion modélisable par une loi de Fick.

Dans notre cas, la géométrie des éprouvettes est telle que
I’épaisseur (= 0.46 mm) est trés mince comparée aux autres
dimensions. On fait ainsi 1’hypotheése d’une diffusion
unidimensionnelle. Une solution analytique a ce probléme est
donnée par Crank [16] dans le cas d’une plaque mince
caractérisée par un coefficient de diffusion constant (Eq. 2).

2
(2n1.—1)2 em{D(zn:l) 72'2'[] xCs (2)

ou C est a la teneur en eau globale (%) a I'instant t, C; la
teneur en eau a saturation (%) et D correspond au coefficient
de diffusion (mm?/s).

Les coefficients de diffusion des éprouvettes UD et du

4 n=0
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bilame ont été calculés a partir de cette équation et des données
expérimentales, en minimisant la somme quadratique des
¢écarts entre les valeurs expérimentales et les valeurs prédites
par le modéle. Les résultats numériques, ont été réalisés a
I’aide du logiciel open source Scilab©. La Figure 3 représente
les cinétiques numériques et le Tableau 1 regroupe les résultats
obtenus pour les paramétres de diffusion D et Cs.
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Figure 1. Cinétique de diffusion d’un composite UD [06] et
d’un composite asymétrique [0:/90s] rapporté a 1’épaisseur
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Figure 2. Modélisation du comportement diffusif des plaques
composites avec différentes empilements, par un modéle de

Fick
Table 1. Identification des paramétres de diffusion selon le
modée de fick
D (mm¥%) Cs (%)
UD [906] 1,07.106 33
Bilame [01,905] 9,6 10”7 28

Les valeurs identifiées pour les coefficients de diffusion
sont conformes aux valeurs de la littérature pour ce type de



matériaux bio-sourcés. D’autre part, les résultats montrent une
dépendance de la capacité maximale d’absorption (Cs) a
P’empilement du composite. L’empilement asymétrique
reprend une quantité d’eau plus faible a épaisseur et taux de
fibre similaire. En revanche, le coefficient de diffusion est
indépendant du type d’empilement.

Ces résultats indiquent que 1’état mécanique induit par la
courbure dans le cas du stratifié asymétrique, semble
influencer directement la capacité du matériau a absorber de
I’eau. Ces états mécaniques seront présentés dans la partie 5 a
partir du modele numérique décrit dans la partie 4.

3.2 Gonflement hygroscopique

L’évolution de [D’allongement relatif transversal et
longitudinal ("#) du pli composite UD [906] en fonction de
la teneur en eau macroscopique est présentée sur la Figure 3.
La courbe met en évidence un comportement fortement
anisotrope de 1’allongement. Dans le sens des fibres de lin
(sens longitudinal), ’allongement est quasi nul alors que dans
le sens transverse aux fibres, I’allongement atteint 3,2 %
environ. Les travaux issus de la bibliographie rapportent un
gonflement longitudinal négatif et un gonflement transversal
d’environ 20 %, a I’échelle de la fibre unitaire de lin [29]. 11
semblerait que 1’état de confinement de la fibre végétale dans
le composite contrarie son gonflement a 1’échelle locale. 11
s’agit de résultats concomitants avec ceux de [6].

En premiére approximation, on considére une évolution
linéaire de la déformation hygroscopique dans les directions
transverse (T) et longitudinale (L) avec la teneur en eau
macroscopique selon 1’équation 3.

& = BAC 3)

Avec i=L ou T, B; est le coefficient de gonflement
hygroscopique dans la direction i et AC est la différence de
teneur en eau entre 1’instant t et I’état initial, dans la matériau.
Le coefficient B; est considéré comme constant sur I’ensemble
de la courbe. La valeur de ces coefficients est obtenue en
divisant la valeur de la déformation hygroscopique a saturation
(" —isaturation) par la capacité maximale d’absorption (Cs), soit
BL=-6,29.10" ¢t Br=9,74.10"* %allongement/Y%teneur en eau.
A partir de ces coefficients identifiés, les évolutions de la
dilatation hygroscopique en fonction de la teneur en eau
moyenne ont été tracées montrant une bonne adéquation avec
les résultats expérimentaux.
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Figure 3. Evolution des dilatations transverse et
longitudinale du composite UD [0s]
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3.3 Propriétés hygro-élastiques

La Figure 4 présente les propriétés hygro-élastiques
obtenues en traction (E, o &) dans les directions transversale
et longitudinale. Premierement on constate que le module de
Young (E) et la contrainte a rupture (c; ) sont largement plus
¢levés dans la direction longitudinale aux fibres que dans la
direction transverse. D’autre part, on observe une chute
importante de E et o, avec I’absorption d’humidité, associé a
une augmentation de la déformation a rupture (). Ceci peut
s’expliquer par un effet de plastification du matériau avec la
présence de molécules d’eau.
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Figure 4. Propriétés hygro-¢élastiques d’un pli biocomposite
UD PP/MAPP/lin (vf=60 %) dans les directions longitudinale
et transversale a I’état sec et a 1’état saturé en eau
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Pour la modélisation des contraintes d’origines
hygroscopiques gen&ées au cours de la diffusion, il est
nécessaire de connaitre I’évolution des propriétés mécaniques
en fonction du temps et donc de la teneur en eau dans le
maté&iau. Ainsi, se basant sur des réultats de la bibliographie
[30], on a consid&&une diminution importante et rapide des
propriééé&s meeaniques des plis composites en fonction de la
teneur en eau. Cette éolution est repré&enté sur la Figure 5.

3.4 Courbure

Expérimentalement, le biocomposite a empilement
asymétrique [01,905] subit une forte courbure longitudinale
liée au gonflement différentiel des plis (Figure 6).

La relation entre la courbure (déformation hygroscopique)
et la prise de masse s’avére complexe. On observe une
premicére phase (Figure 6), 0<C<8 % une relation quasi-
linéaire entre la courbure et la prise de masse. Enfin pour
C>8 %, I’état de déformation se stabilise alors que la prise de
masse continue d’augmenter
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Figure 6. Evolution de la courbure hors plan d’un composite
MAPP/lin asymétrique [01,90s] en fonction de la teneur en
eau

4. MODELE NUMERIQUE

Pour prédire les contraintes hygroscopiques et la courbure
générées par ’absorption d’eau au sein du biocomposite
MAPP/lin, un modéle hygro-mécanique a été développé. Ce
modele tient compte d’un couplage faible entre la diffusion
d’eau et le comportement mécanique du matériau. Autrement
dit, on considére une évolution des propriétés mécaniques avec
I’absorption d’eau (Figure 6), mais on ne tient pas compte
d’une éventuelle modification des paramétres de diffusion 1ié
a I’état de contrainte. Dans un premier temps, le probléme de
diffusion est traité séparément donnant accés au profil de
teneur en eau dans 1’épaisseur du matériau au cours du temps.
Dans un deuxi¢éme temps, le probléme mécanique est résolu en
tenant compte de la dilatation hygroscopique et du phénoméne
de plastification.

4.1 Diffusion

Comme il a été précisé dans la partie 3.1. on considére un
modele de Fick 1D pour simuler la diffusion d’eau dans
I’épaisseur des deux types d’empilement, d’aprés Ila
formulation suivante (Eq. 4) :
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_aC(Z,t) = VZDZZVZC(Z’t)' for —h<z<h

ot
C(=h.t)=C(h.t)=Cin, @)
C(z,0)=C,

Avec C : le champ de teneur en eau, t : le temps, z :
I’épaisseur, V; . D'opérateur différentiel spatial selon la
direction z, D : le coefficient de diffusion selon z, h : la demi-
épaisseur du stratifié, CO et Cimp respectivement les teneurs en
eau initial et imposée. On considére Cimp=Cs.

Une méthode basée sur les différences finies a été utilisées
dans Matlab 2016a pour traiter ce probleme (Eq. 4). Cette
formulation en différences finies permet d’accéder au profil de
teneur en eau local selon 1’épaisseur du stratifié.

4.2 Modéele hygro-mécanique

Compte tenu des caractéristiques géométriques des
empilements étudiés (épaisseur trés faible comparée aux autres
dimensions), la théorie classique des stratifiés modifiée
développée par [31] a été utilisé. Cette derniére est basée sur
I’é¢tude du champ de déplacement pour reproduire la
déformation hors plan w exprimée selon I’équation 5.

Wzé(ax2 +by2) ®)

x et y représentent les coordonnées dans le plan du stratifié
et a et b représentent la courbure du stratfié¢ selon 1’axe x et y,
respectivement.

Les déformations dans le plan sont déterminées a partir du
champs de déplacement selon I’approximation de Von
Karman sur les mesures de déformation de Green :

au® 1(awj2 o2w
Exw =—+—=| — | —2—>
ox 2\ ox ox2
a° 1(aw)  Pw
Ew=—17|—| “I—>
oy 2\ oy oy
1lau® o® (ow) ow 0w
Ey=o|l—+—+ = | = || I=—=>
2l oy  ox \ox \oy oxoy

Avec ¢j, la composante dans le plan du tenseur de
déformation, et u’ et v’ sont les déplacements selon les
directions x et y respectivement.

En considérant une épaisseur trés fine des stratifiés, 1’état de
contrainte peut pétre considéré comme plan. Ainsi la relation
entre les contraintes hygro-élastiques et les déformations
peuvent s’écrire selon 1’équation 6.

Oxx QM Q12 Qm Exx B
{Uyy} = 912 922 925 <{€3’Y} - {ﬁz} AC) (6)
Txy Q16 Q26 Qoel N\ Bs

Avec o;; représente les composantes du tenseur de contrainte,

Qij représente les composantes de la matrice de rigidité réduite
du matériau, exprimé dans le repére global du stratifié [32].
Les composantes de la matrice de rigidité sont déduites des
propriétés mécaniques mesurées Ep, Er, vir et Grr. Bi



représente les coefficient de dilatation hygroscopique et AC
est la différence de teneur en eau entre 1’état initial et le temps
t.

Pour améliorer la précision du modéle, chaque pli du
stratifié est divisé en plusieurs parties selon la méthode décrite
dans [17].

L’énergie potentiel totale du stratifi¢ est définie par
I’équation 7 :

1

Avec V correspondant au volume total du stratifié.

La minimisation de cette énergie potenticlle consiste a
rechercher les valeurs des paramétres cinématiques (en
particulier les courbures a et b), de sorte que sa dérivée
premiére soit nulle. La minimisation de W peut conduire a
différentes solutions, chacune correspondant a une forme
d'équilibre. Le processus de recherche de solution s’achéve
donc par I’application d’un critére de stabilité qui consiste a
calculer la dérivée seconde de W. Si cette dernicre est positive,
la solution est stable et inversement. L'ensemble de Ia
procédure de résolution est effectuée dans la boite a outils
Symbolic Math de Matlab 2016a.

Une fois que les diffé&entes valeurs de a, b et des autres
paramétres cinématiques sont déerminées pour une teneur en
humiditédonnég, il est possible d'estimer les distributions de
contrainte et de déformation atravers I'éoaisseur du stratifié
Cette distribution peut &re donnée soit dans les coordonnées
globales du stratifié (x, y, z), soit dans le systéme de
coordonnées local de chaque couche indéendante (1, 2, 3).

Lt e t

Dans le cas d'un pli unidirectionnel, la direction 1 correspond
ala direction longitudinale des fibres et 2 &la direction
transversale dans le plan.

5. RESULTATS NUMERIQUES

Le comportement hygro-méeanique du maté&iau est
reproduit numé&iquement apartir des réultats exp&imentaux
pré&senté& dans la partie 3 et du modée déerit dans la partie 4.

5.1 Profil de teneur en eau

Les parameétres de diffusion identifiés dans la partie 3.1.,
sont utilisés comme données d’entrée. Les épaisseurs des
stratifiés unidirectionnels et asymétriques sont fixées a 0,46
mm. Une discrétisation sur 200 nceuds et un pas de temps de
20 s assurent la précision des résultats.

La Figure 5¢ montre la variation de la teneur en eau
moyenne C calculée a partir du schéma de différences finies,
par rapport aux valeurs expérimentales déterminées a la
section 3.1. A partir de cette courbe représentant la variation
de la teneur en eau macroscopique en fonction du temps, il est
possible de tracer a différents temps (t; a t7) le gradient de
teneur en cau dans le matériau (Figure 5b et 5c). La
représentation de teneur en eau en fonction de 1’épaisseur
montre une distribution hétérogéne du bord de 1’échantillon
(z=£ 0,24) au centre (z=0) pour les deux types d’empilement
durant le phénoméne de diffusion (¢; a ¢7). Cette distribution
hétérogéne est a l’origine de contraintes hygroscopiques
générées au cours de la diffusion d’eau.
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Figure 7. a) Evolution de la teneur en eau macroscopique expérimentale et numérique dans les 2 types d’empilement, b)
Distribution de la teneur en eau selon I’épaisseur de I’empilement UD, c) Distribution de la teneur en eau selon I’épaisseur de
I’empilement asymétrique aux temps t;
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5.2 Comportement hygro-mécanique de I’empilement UD

A partir du modéle numérique développé, nous pouvons
obtenir la distribution des contraintes dans 1’épaisseur du
matériau. Pour un stratifié unidirectionnel MAPP / lin, la
contrainte transversale o2 correspond a la direction
transversale aux fibres. Ce paramétre est intéressant car il
illustre un cas de charge ciblant les propriétés de l'interface
fibre / matrice. La Figure 8 montre la distribution de 62, pour
différents temps caractéristiques ti.

T2 (AIPG!)

-30

-40
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Figure 8. Distribution de la composante transverse du
tenseur de contrainte 02, selon 1’épaisseur z pour différents
temps caractéristiques ti pour I’empilement UD

Au cours du processus de diffusion de 1'humidité, les
couches situées dans la partie externe de la section sont les
premiéres a subir une diffusion d’eau et un gonflement
hygroscopique. Cependant, ces couches externes souffrent des
contraintes voisines des couches internes dues au gonflement
différentiel [21, 33]. Ces derniers ont une teneur en humidité
plus faible et donc une contrainte de gonflement moindre. De
ce fait, les plis externes sont dans un état de compression et,
inversement, les plis situés vers le centre subissent des
contraintes de traction. Cet état de contrainte peut Etre
déterminé pour chaque temps caractéristique et les valeurs
maximales pour la traction ou la compression sont trouvées a
ty et a 3. Cela correspond au moment ot la diffusion d'humidité
atteint le centre du matériau (Figure 7b). A ce moment de
sorption, le matériau au centre est toujours sec et soumis a une
contrainte de traction d'environ 15 MPa, ce qui est deux fois
plus grande que la résistance a la traction transversale mesurée
a l'état sec (Figure 4). Lorsque la saturation est atteinte (t7 sur
la Figure 7), il n'y a plus de gradient d'humidité¢ dans
I'épaisseur du matériau, de sorte que 1'état de contrainte qui en
résulte est nul. Ceci doit toutefois étre considéré avec
précaution car le modele développé décrit uniquement le
comportement de plis équivalents homogenes. A I'échelle des
fibres, la matrice ne gonfle pas par rapport a la fibre, ce qui
entraine un état de compression autour de la fibre dans la
direction radiale. Ces phénomeénes ne sont toutefois pas pris en
compte dans la présente étude.

5.3 Comportement hygro-m é canique de I’empilement
asymétrique

5.3.1 Courbure
Le stratifié asymérique présente une courbure due ala
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diffé&ence de dilatation hygroscopique entre les plis orienté& a
0= et les plis orient&s &a90< Cette courbure est mesuré
exp&imentalement (comme déerit dans la partie 3.4) et prédit
numé&iquement par le modée. A saturation, la courbure
mesuré exp&imentalement atteint 0,08 mm-™, alors que le
modéle prédit une valeur de la courbure a=0,087 mm et de la
courbure b=0,003 mm, consid&é comme négligeable. Cela
représente une erreur de 8,7 % avec la courbure mesurée le
long de la direction x, ce qui reflé&e la capacitédu modée a
reproduire le comportement effectif de I’empilement [01,90s].

5.3.2 Contraintes hygroscopiques

La Figure 9 représente les composantes oxx et 6y du tenseur
de contraintes atravers I'éaisseur du stratifi€pour chaque
temps speifiques t;. La frontiére entre les cing couches 290
et la couche a0 <est éjalement représentée sur ce graphique.

Pour [D’empilement asymétrique, la distribution de
contraintes est plus complexe que pour I’empilement UD. Au
début du phénomeéne de diffusion (t; et t2), I’eau n’est présente
qu’a proximité des surfaces de 1I’échantillon. Les plis externes
sont donc les premiers & subir un gonflement hygroscopique
dans leur direction transversale et une Iégére contraction dans
leur direction longitudinale, mais ce gonflement est bloqué par
les plis internes secs. Ainsi, on observe une contrainte de
compression pour les plis externes a 90° et 0° le long des
directions x et y, respectivement, et une contrainte de traction
pour les plis externes a 90° et 0° le long des directions y et x,
respectivement. Au cours du temps, I'humidité diffuse a
travers I'épaisseur du stratifié, et la répartition des contraintes
évolue jusqu’a atteindre la répartition correspondant a 1'état
d'équilibre (t7) correspondant au plateau de saturation en eau.
La distribution des contraintes a t; correspond a celle d'un
composite asymétrique soumis & de la flexion comme décrit
dans [32]. Dans la direction x, les plis extérieurs a 90° (de z =
-0,234 a -0,125 mm) sont soumis a une traction alors que les
plis internes (de z = -0,125 a 0,156 mm) sont soumis a une
contrainte de compression. La couche 0° subit une contrainte
de compression a la surface externe et une contrainte de
traction a l'interface entre la couche 0° et les couches a 90°.
Cette répartition des contraintes pour la direction x est due a la
courbure a du stratifié. Dans la direction y, les plis & 90° sont
soumis a une contrainte de traction et les plis & 0° a une
contrainte de compression due a la courbure b du stratifié.

A partir de la distribution de ces contraintes dans le repére
global, il est possible d'extraire la distribution de contrainte
transversale a la fibre dans le repére local de chaque pli, c'est-
a-dire 62,. Il correspond a oy pour les plis a 90° et a oy, pour
les plis a 0°. Cette distribution est représentée sur la Figure 10,
pour chaque temps caractéristiques t;.

D’apres la Figure 10, au cours des premicres étapes du
phénomeéne de diffusion (de t; a t4), les plis des couches
externes sont les premiers a subir un gonflement
hygroscopique, mais ils sont bloqués par les plis des couches
internes. Ce gonflement différentiel conduit a un état de
contrainte de compression dans les couches proches des bords,
alors que les couches internes sont soumises a un €tat de
contrainte en traction. La distribution des contraintes est
ensuite modifiée de t4 a la fin de la saturation. Le pli a 0° tend
a gonfler régulicrement pendant la diffusion, mais il est
contrari¢ par les plis environnants a 90°, qui sont peu
déformées dans la direction longitudinale. Le pli a 0° est donc
fortement contraint et soumis a un état de contrainte de
compression dans sa direction transversale pendant tout le
processus de diffusion. Les plis a 90 ° des couches externes



(dez=-0,234 a-0,125 mm) sont soumis a un état de contrainte
de traction allant de ts a saturation, tandis que les plis des
couches internes (de z =-0,125 a 0,126 mm) subissent un état
de contrainte de compression de ts a t7.
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Figure 9. Distribution des composants du tenseur de
contrainte ox et oyy dans le repére global du stratifié
asymétrique selon 1’épaisseur z et pour différents temps
caractéristiques ti
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Figure 10. Distribution de la composante transverse du
tenseur de contrainte o2, selon 1’épaisseur z pour différents
temps caractéristiques t; pour I’empilement asymétrique

6. DISCUSSION

Les cinétiques de diffusion de composites MAPP/lin
présentent des différences significatives selon que
I’empilement soit unidirectionnel ou asymétrique (Figure 1).
En particulier, les capacités maximales d’absorption des
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composites UD et du bilame montrent des différences
significatives, qui peuvent étre analysées au regard des champs
de contraintes mécaniques prédits par le modéle hygro-
mécanique. En effet, pour le biocomposite asymétrique, la
majeure partie des plis est en compression dans la direction
transverse aux fibres, entrainant une diminution du volume
libre dans le matériau et donc a fortiori une diminution de la
reprise en eau. Ce phénoméne a déja été observé pour des
composites a matrice polymere et fibres synthétiques [34, 35].

De plus, pour le stratifi¢ unidirectionnel, le gradient
d'humidité au cours de la diffusion, combiné au phénoméne
de plastification conduit a un état de traction dans les plis des
couches internes du stratifié. Les contraintes de traction
transversales estimées (avec une valeur maximale de 15 MPa)
sont supérieures a la contrainte a rupture dans le sens
transverse obtenue expérimentalement a saturation (estimée a
2,9 £ 0,2 MPa). Par conséquent, il est probable qu’un
phénomeéne d’endommagement par fissuration a 1’interface
fibre matrice ait lieu entrainant alors une absorption d'humidité
plus rapide. Cela suggére que le gonflement différentiel entre
les plis pourrait étre un mécanisme de dégradation pour les
composites a fibres naturelles, méme avec un empilement UD.

L’évolution de la courbure en fonction de la teneur en eau
présente une zone de stabilisation pour un teneur supérieure a
8 % alors que le gonflement d’un pli libre de contraintes
continue d’augmenter pour une teneur en eau équivalente
(Figure 5 et Figure 6). Plusieurs explications peuvent étre
proposées a partir des résultats de cette étude. Tout d’abord,
les valeurs des contraintes de traction transverses estimées au
sein du bilame (environ 5 MPa) laissent penser que, en
comparaison des propriétés transverses des plis a saturation et
notamment leur contrainte a la rupture or= 2,9 £ 0,2 MPa, des
endommagements peuvent apparaitre. Ces endommagements
ont d’ailleurs pu étre observés sur des actionneurs
hygromorphes aprés un cycle de sorption/désorption avec des
décohésions fibre/matrice et des décohésions internes aux
faisceaux de fibres [25]. De plus, les fibres de lin sont
principalement composées de polysaccharides,
d'hémicelluloses et de pectines, dont les propriétés mécaniques
et la température de transition vitreuse Tg dépendent fortement
de l'absorption d'humidité [36, 37]. Le lessivage de
polysaccharides de faible poids moléculaire tels que les
pectines conduirait a la dégradation des fibres et des interfaces
fibre / matrice en raison de la formation de vides [38]. Ces
dommages peuvent alors modifier le comportement diffusif du
matériau, créant plus de volume libre.

7. CONCLUSIONS

Premiérement, 1’objectif de ce travail é&tait [’étude
exp&imentale de I'absorption d'humiditédans un composite
biosourcé a matrice polypropyléne greffée a l'anhydride
mal&que et renforcé&par 60 % en volume de fibres de lin. Deux
séuences d’empilement ont &é testées : un composite
unidirectionnel [90¢] et aun composite asymérique [01, 90s].
Les réultats montrent que la cinéique de diffusion est
fortement influencé& par la séjuence d’empilement. Cette
dépendance de la capacité maximale d’absorption & la
séuence d’empilement peut s'expliquer par les difféences
d'éat de contrainte et de déformation entre les stratifiés
unidirectionnels et asymériques. Ainsi, dans un seconde
temps, un modde numé&ique basésur la thérie classique
modifiée des stratifiés a @é&développé A partir de ce modde,



nous pouvons prédire la courbure induite aprés la diffusion
d'’humiditédans le stratifié asymérique, ainsi que I'éat de
contrainte associeé Les valeurs de courbure finales sont en
adeéguation avec les ré&ultats exp&imentaux (€art relatif
=8,7 %). L’état de contrainte calculé dans 1’épaisseur du
stratifi€asymérique montre que la plupart des plis (environ
75 % de I’ensemble du stratifi§ sont soumis aun é&at de
contrainte en compression dans le sens transversal aux fibres.
Cette répartition des contraintes peut conduire & une
diminution du volume libre du mat&iau, modifiant ainsi ses

propriéé& hygroscopiques en réluisant le taux dhumidité

maximal par rapport au stratifiéunidirectionnel (la réartition
des contraintes éant nulle pour ce dernier lorsque la saturation
est atteinte).
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