International Information and
Engineering Technology Association

%Ef

Hygroscopic and Mechanical Properties of Hemp Fibre Reinforced Biocomposites
Propriéé Hygroscopiques et Mécaniques d’un Biocomposite Renforcépar des Fibres de Chanvre

Samuel Ré&yuilé Antoine Le Duigou”, Alain Bourmaud, Christophe Baley

Univ. Bretagne Sud, UMR CNRS 6027, IRDL, F-56100 Lorient, France

Corresponding Author Email: antoine.le-duigou@univ-ubs.fr

https://doi.org/10.18280/rcma.290409

Received: 9 October 2018
Accepted: 20 January 2019

Keywords:
natural fibres, biocomposites, hygro-
mechanical properties, relative humidity

Mots-clé&s :
fibres végéales, biocomposite, proprié&és
hygro-mé&anique, humiditérelative

ABSTRACT:

Mainly used for the paper industry, hemp fibres present a high potential for valorisation in
new industrial of semi-structural or structural composites material applications. To reach
certain markets, it is inevitable to certify their behaviour and durability in humid environment
which is currently lacking in the literature. This article provides a better insight into the
moisture sorption, on a wide range of relative humidity (HR), from 9 % to 98 %, and its effect
on the evolution of the tensile behaviour and performances of hemp/epoxy unidirectional
biocomposites. Tensile behaviour is significantly modified by moisture content with non-
linear behaviour becoming more evidenced. Increase of moisture leads to an exponential
decay of tensile modulus but a non-monotonic evolution through an optimum of tensile stress
and strain at break. Complex compressive hygroscopic stress state at the fibre/matrix interface
is hypothesised so that load transfer is kept until a moisture content threshold is reached and
moisture induced degradation triggered.

RESUME :

Principalement utilisées dans 1I’industrie papeti€re, les fibres de chanvre préentent un fort
potentiel de valorisation dans de nouvelles applications industrielles de maté&iaux composites
semi-structuraux ou structuraux. Pour atteindre certains marchés, il est inévitable de valider
leur comportement et leur durabilit€en milieu humide, domaine encore lacunaire dans la
litté&ature. Cet article donne un meilleur aperqi de teneur en eau sur une large gamme
d’humidité relative (HR), de 9 % &98 % et de son effet sur I’évolution des performances des
biocomposites unidirectionnels chanvre/éoxy. Le comportement en traction est
considéablement modifiépar la teneur en eau, le comportement non lin&ire devenant de plus
en plus marqué. L’élévation de I’humidité entraine une diminution exponentielle du module
de traction et une é&olution non monotone des contraintes et déformations maximales, de par
la présence d’un optimum. Un état de contrainte de compression hygroscopique a I’interface
fibre/matrice est supposéde fagn ace que le transfert de charge soit conservé jusqu’a ce
qu’un seuil de teneur en eau soit atteint et que des dégradations induites par 1’humidité
apparaissent.

1. INTRODUCTION

leur composition biochimique. La paroi fibreuse riche en
polysaccharides amorphes tels que les hémicelluloses (~15 %)

La tendance éologique actuelle conduit aune alternative
pour le déseloppement de maté&iaux composites utilisant des
fibres ligno-cellulosiques comme renforts tel que le chanvre,
le lin, le jute, le sisal ou le kenaf. Principalement destiné& a
l'industrie papetiée, & l'isolation, au textile et aux
biocomposites thermoplastiques renforcé& de fibres courtes,
les renforts en fibres de chanvre préentent un potentiel de
valorisation dans des applications structurelles ou semi-
structurelles nouvelles. Cependant, le déeloppement de
composites ahaute performance nésessite une connaissance
avancé de leur comportement meeanique dans divers
environnements. En raison de la nature de leurs applications,
les structures biocomposites sont souvent soumises a des
environnements humides changeants au cours de leur
utilisation. Ils interagissent avec les milieux humides en raison
des proprié&és hydrophiles des renforts en fibres végéales [1,
2]. La sensibilitéal'humiditédes fibres végyé&ales s'explique
principalement par leur structure multi-éehelle complexe et
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et les pectines (~6 %) [3, 4] conduit aune quantit&importante
de groupements hydroxyles disponibles responsables de la
chimisorption d'eau [1]. Sa diffusion se produit par la
pénétration de l'eau sous forme de vapeur d’eau ou d’eau
liquide crént des liaisons avec la paroi cellulaire (eau li&) et
atravers des micro-capillarité (eau libre) dans un processus
continu et dynamique. La sorption d’eau dans les fibres
v@éales a éeéidentifié comme le principal responsable de
leur gonflement anisotrope, i.e. la diffé&ence de gonflement
longitudinal et transverse [5, 6]. L'importante sorption d’eau
et le gonflement anisotrope des fibres de chanvre associé&s ala
faible capacité de sorption d’eau d'une matrice polymere ont
des conséguences réversibles ou partiellement réversibles sur
les performances du biocomposite. Plusieurs auteurs ont
montré l'impact de la sorption d’eau dans les composites a
fibres veégéales, provoquant une alté&ation des propriéé&
meeaniques des maté&iaux par des processus physico-
chimiques : lessivage des polysaccharides, pré&ence de



contraintes hygroscopiques [6-8], déyradation de I’interface
fibre/matrice [9], hydrolyse et plastification [10]. Cependant,
la plupart des travaux de la litté&ature portent sur I'influence de
la sorption d’eau liquide en immersion sur les propriétés
hydroscopiques et meeaniques des biocomposites. Hors, ces
conditions expé&imentales ne sont pas suffisantes et ne
représentent pas toujours les conditions d'utilisation de ces
maté&iaux dans un environnement soumis &des variations
d'’humidité Un manque important d'informations et d'analyses
sur l'effet de I'numidité relative sur les performances des
biocomposites est donc observé

La préente éude vise aévaluer l'influence de I'humiditésur
le comportement hygroscopique et meéeanique des
biocomposites unidirectionnels chanvre/éoxy. Dans un
premier temps, des isothermes de sorption seront ré&lisé&s
associ&s a des mesures de gonflement dans des
environnements dont I'numidit&relative varie de 9 % a98 %
HR. Ensuite, I'effet de I'hnumidité sur le comportement en
traction et les propriéé& du biocomposite sera compareé et
discuté

2. MATERIAUX ET METHODES
2.1 Maté&iaux

Les fibres de chanvre (Cannabis Sativa L., cultivars
"Fedora 17") ont &€& fournies par Fibre Recherche
Développement (Troyes, France). Les fibres ont éé&extraites
meéeaniquement des pailles ré&oltés par La Chanvriére (Bar-
sur-Aube, France) ao(t 2016 aprés ré&solte des graines et 37
jours de rouissage au champ. La réine thermodurcissable est
un systéme éoxy constituéd'une ré&sine DGEBA (AXSON
Epolam 2020) et d'un durcisseur amine aliphatique dans un
rapport steechiométrique de 100 : 34.

2.2 Mise en oeuvre des biocomposites

Les fibres ont &é extraites et alignés pour former un
faisceau unidirectionnel d'environ 10 cm de long. Le faisceau
a été imprégné de résine époxy afin d’obtenir une bonne
interface  fibre/matrice [11] et des biocomposites
unidirectionnels ayant une fraction volumique de fibre
d'environ 55 %. Les faisceaux de fibres impréné&s ont &é
plac& dans un moule en aluminium de section 6 x 2 mm=
ouvert &chaque extrémité pour &acuer l'excé de réine
pendant la compression. Btant donné la petite taille de la
section, I'é&oulement de ré&sine est principalement longitudinal
et permet de maximiser I’orientation des fibres. Les
&hantillons ont ensuite subi un cycle de cuisson de 3h &40 T,
2h &60 <C puis 2h &80 T et enfin 4h 2100 <T.

2.3 Propriéés hygroscopiques

Teneur en eau : Les é&hantillons ont d'abord &éséhé pour
diminer le maximum de moléeules d'eau libres et liées jusqu'a
obtention d’une masse constante [12, 13]. Les composites ont
ensuite &é placé& dans des chambres climatiques pour
stockage & une humidité relative (HR) speéifique et une
tempé&ature constante (23 <C). L'humiditéest contrdée et
regulée dans chacune des chambres al'aide d'une solution
saline saturée pour atteindre 9 %, 33 %, 75 % et 98 %. Un flux
d'air continu al'inté&ieur de la chambre permet d'obtenir des
conditions ambiantes homogenes. Les &hantillons ont ensuite
ééprdevé p&iodiquement pour &re peses et caract&ises. La
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teneur en eau M; asaturation a é&é calculé de la fagn
suivante :

Wi—Wo

Wo

M, (%) = x 100 1)

Avec W; et W, la masse de I'é&hantillon aprés exposition &
I'humidité et la masse de 1’échantillon sec avant exposition a
I'humidité, respectivement. La sorption d’eau maximale est
déerminée comme éant la valeur moyenne de cing mesures
conseeutives avec une variation infé&ieure a3 %.

Gonflement hygroscopique : Le gonflement hygroscopique
a éémesur& de la méne fagn que la prise de passe avec les
dimensions mesurées al'é@at sec et humide dans les trois
directions de [D’échantillon en utilisant un micrometre
nume&ique avec une preeision de 1 pm. Trois marques ont &&
faites le long des é&hantillons pour s'assurer que les mesures
de gonflement soient toujours effectués au méne endroit. La
moyenne des réultats a ensuite éécalculé.

Cycles de sorption-désorption La réversibilité des
propriéés hygroscopiques et mé&aniques a &&analysée sur les
&hantillons de chanvre/éoxy. Avant analyse, les &hantillons
ont &é s&h& comme dérit pré&élemment, puis stockés
conseéeutivement aune humiditérelative de 50 %, 98 % et
retour aune humidité relative de 50 %. Chaque é&ape de
stockage s'est dé&oulé aT=23 <TC et la stabilitéhygroscopique
a été vérifice avant de changer les échantillons d’un
environnement.

2.4 Caractéisation des proprié&é& meaniques

Des essais de traction sur des biocomposites chanvre/éoxy
UD ont é&éré&lisés sur une machine d'essai Instron 5566 dans
des conditions contrdées (T=23 < et HR= 50 %) avec une
vitesse de la traverse de 1 mm/min. Les essais ont ééeffectués
sur des &hantillons secs et humides ayant atteint leur temps
de saturation. Un capteur de force de 10 kN a &éutilisépour
mesurer la charge et un extensoméire axial d'une longueur
nominale de 25 mm a &é&utilisépour mesurer la déformation.
Le module tangent a &€mesuré&entre 0,05 % et 0,15 % de la
déformation.

2.5 Observation au microscope éectronique abalayage

Les &hantillons ont &érecouverts d'une fine couche d'or
par pulvé&isation cathodique dans un pulvé&isateur Edwards
Sputter Coater et analysé avec un microscope @ectronique &
balayage Jeol JSM 6460LV &20 kV.

3. RESULTATS ET INTERPRETATION

3.1 Propriéé& hygroscopiques des

chanvre/epoxy

biocomposites

3.1.1 Isothermes de sorption

L'é&olution de la teneur en eau des biocomposites UD
chanvre/éoxy al'éat d'&uilibre en fonction de l'activitéde
I'eau pour une tempé&ature de 23 <C est pré&senté Figure 1.A.
La teneur en eau (M;) est mesuré& apartir d'é&hantillons
stocké&s adifféentes humidités relatives (HR) correspondant &
une activité de I’eau (aw) allant de 0,09 &0,98. Il est important
de rappeler que pour une activit¢ de l’eau donnée, la
stabilisation de la masse de I'&hantillon est atteinte avant
chaque mesure. La forme sigmodale de la courbe de sorption



rentre dans la classification des diffé&ents types d'isothermes
de sorption donnée par I'Union internationale de chimie pure
et appliquée (IUPAC) comme éant de type Il. Ce type de
courbe de sorption isotherme est caractéistique d'une
absorption multimolé&ulaire au cours de laquelle les moleeules
d'eau s'accumulent couche par couche [14] et est gén&alement
observé lors de I'étude de sorption d’eau sur des composites
cellulosiques hydrophiles et dans une plus large mesure sur des
composites afibres veégéales [15, 16].
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Figure 1. (A) Isotherme de sorption &23 T de
biocomposites chanvre/&oxy. Le modée de Park est utilisé
pour fitter les données exp&imentales et dé&eomposésuivant

les modde de sorption de Langmuir (1), Henry (2) et par
agglomé&ation (3). (B) Isotherme de sorption d'eau des fibres
de chanvre et de la ré&sine vierge

Compte tenu du comportement des courbes, les isothermes
de sorption peuvent &re dé&erits par le modée mathématique
de Park selon la formule suivante :

_ Apbrawater
= —

@

t+ky-a +K,-a Mta
1+bL -Gwater H water a water

Avec M : teneur en eau al'&uilibre pour une activitéde
I’eau spécifique, A : constante de capacité de Langmuir
(concentration des sites sp&ifiques en surface du matéiau),
b. : constante d'affinité de Langmuir, ky : constante de
solubilitéde Henry, K, : constante d'éjuilibre pour la réction
d’agglomération, n, : nombre de molé&ules d'eau par
aggloméat.

La contribution de chaque paraméire est diffé&ente dans la
gamme speifique d'activitéde l'eau correspondant aux trois
meé&sanismes de sorption du modée de Park. Il est important de
pré&iser que ces modées ne donnent qu'une interpréation
simplifié des phé&oménes se produisant dans le systéme réel
en é&olution continue. Le mode de sorption de Langmuir
(aw<0,1) est physiquement observélorsqu'une monocouche de
moléules deau (ou eau lié) est absorbée sur des sites
spe&ifiques ala surface des fibres ou dans des microcavités.
La deuxiéme region (0.1<aw<0.5) est déinit par une
regression lin&ire et traduit une absorption d'eau multicouche
(ou eau libre) se produisant lorsque la saturation de sites
speeifiques est atteinte. De nouveaux sites de sorption sont
alors créés, conduisant a la diffusion d’eau dans un réseau de
volumes libres, responsable des méanismes de sorption par
capillarité Dans cette ré&gion, la pré&ence de moléeules d'eau
entrame une augmentation du gonflement des fibres. La
derniére ré&yion est caract&isée par une forte activitéde I'eau
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(aw>0,5). L'importante augmentation de la teneur en eau est
liée a un phénomene d’agglomération et de capillarité des
molé&eules d'eau dans le systéme.

La Figure 1.A permet de mettre en é€vidence une
augmentation progressivement de la teneur en eau des
biocomposites chanvre/epoxy avec l'activit€éde I'eau jusqu'a
une valeur maximale de 7,6#0,3 %. Pour comprendre la
contribution de la sorption d’eau dans le matériau, ces essais
ont éé&effectués séparément sur des fibres et la matrice (Figure
1.B). L'é&olution de la teneur en eau des fibres de chanvre
pré&ente €&galement une forme sigmoTale et atteint
20,942,1 % &a,=0,98. La matrice éoxy atteint une teneur en
eau de 2,740,1 % &ax=0,98. La teneur en eau des fibres est
donc le principal facteur contribuant &la teneur en eau globale
du composite malgré un comportement hydrophile non
négligeable de la ré&sine époxy. A des taux dhumiditédeves,
l'augmentation importante de la teneur en eau du composite
peut &re corrdé avec un comportement similaire des fibres
de chanvre. Un comportement similaire a é&é&observédans la
litt&ature sur des fibres cellulosiques et attribué aux
phénomenes d’agglomération des molécules d'eau de par la
préence de forces de tension de surface au sein des capillarités
[17, 18].

3.1.2 Gonflement hygroscopique

Associée a la sorption d’eau, une variation du volume de
I'&hantillon est géné&alement observé. La Figure 2 montre
une é&olution sigmodale des gonflements hygroscopiques
transverses (Aey), hors plan (Ag;) et volumiques (Agy) de
biocomposites chanvre/&oxy avec une activitécroissante de
l'eau. Le gonflement longitudinal (Aex) est ici neégligé les
valeurs éant trop faibles pour surmonter I'erreur de mesure.
Ceci est dGau faible angle microfibrillaire (MFA) des fibres
de chanvre qui entrame une rigiditélongitudinale importante
[19, 20]. A I'échelle des fibres, ’eau est absorbée dans la paroi
cellulaire causant un gonflement anisotrope avec un maximum
atteignant environ 20 % comme observé dans diffé&entes
éudes sur des fibres de lin [7, 21, 22]. Les constituants
sensibles a 1’eau sont principalement les pectines et les
hémicelluloses préents dans les lamelles moyennes des
faisceaux de fibres et dans la région amorphe des fibres
unitaires. La configuration complexe des fibres joue un rde
important dans leurs gonflement anisotrope, principalement
pilotépar la couche S2 possé&lant une rigiditélongitudinale
deveé induite par un MFA devé [23]. Lorsque les fibres
v&dales sont incorporé dans une matrice polymére, leur
gonflement est considé&ablement ré&luit tout en contribuant de
mani&e significative au gonflement hygroscopique du
biocomposite [24]. Contrairement au gonflement isotrope
transverse des fibres de chanvre, un gonflement orthotrope est
observé & I'é&helle du biocomposite. Sur toute la gamme
d'activité de I'eau, le gonflement hygroscopique dans la
direction hors plan est deux fois plus éevé que dans la
direction transverse.

La Figure 2.B. montre I'évolution du gonflement
hygroscopique transverse et hors plan du composite
chanvre/époxy en fonction de la teneur en eau moyenne.
Comme précédemment observé, le comportement anisotrope
est bien marqué par un gonflement hors plan plus élevé que le
gonflement transverse. Plusieurs études ont fait état d'une
évolution linéaire entre les gonflements hygroscopiques et la
teneur en eau, permettant de déterminer un coefficient de
gonflement hygroscopique dans une direction spécifique du
pli. La Figure 2.B montre une variation non linéaire du



gonflement en fonction de la teneur en eau jusqu'a environ
1,2 %, suivi d'une tendance linéaire jusqu'a atteindre le taux
d'humidité maximal. La déviation du comportement linéaire a
déja été observée dans les biocomposites unidirectionnels et
est liée a un effet de gonflement libre. Dans les deux directions
de gonflement, les contraintes hygroscopiques générées sont
probablement plus élevées que la résistance transverse et hors
plan du composite, ce qui peut entrainer des endommagements
potentiels créant plus de volume libre et modifiant le
comportement de sorption.

Gonflement anisotrope

Diffé&entes hypothéses ont ééretenues pour comprendre le
gonflement anisotrope des biocomposites chanvre/époxy : la
génération de contraintes de compression, I’augmentation du
contact fibre-fibre et I’influence de la géométrie.

Généation de contraintes de compression et contact fibre-
fibre :

Le gonflement hygroscopique hors plan (Ae;) pré&lominant
par rapport au gonflement transverse (Agy) pourrait &re causeé
par le procédé de mise en ceuvre des biocomposites, présenté
Figure 3. Comme indiqué au point 2.2, une force de
compression est appliquée pendant la mise en ceuvre du
biocomposite dans la direction hors plan pour contrder son
épaisseur (Figure 3.B). L'augmentation de la force de
compression entrame inéitablement une généation de
contraintes de compression dans cette méme direction.

A. Composite chanvre/epoxy initial Mise en ceuvre

Lorsque les &hantillons sont placé dans un environnement
humide (Figure 3.C), ces contraintes de compression peuvent
ére relaxés avec une pré&ominance dans la direction
d’application des contraintes, c'est-a&dire la direction hors
plan, entramant ainsi un gonflement plus important.
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Figure 2. A) Gonflement hygroscopique transverse (Aey),
hors plan (Ae;) et volumique (Agv) de biocomposites de
chanvre/éoxy sur une gamme d'activitéde I'eau 0,09 et 0,98.
B) Gonflement hygroscopique en fonction de la teneur en eau
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Figure 3. Représentation schématique de la variation dimensionnelle d’un biocomposite chanvre/époxy entre 1'état initial (A),
aprés mise en ceuvre (B) et aprés augmentation de I'humidité relative (C). (Pour la version couleur de cette figure, consulter la
version web de cet article)

Associee a cette géné&ation de contraintes, une
augmentation de la distance fibre-fibre lors de la mise en
ceuvre peut également induire un gonflement anisotrope en
raison de la pression exercés uniquement dans la direction hors
plan. Lors de la compression, I'excés de résine a tendance a
diffuser hors du moule atravers les c&és ouverts, laissant une
possible distribution hé&&ogéne de résine (Figure 3.B).
Malgréun gonflement constant de la section des fibres dans
un environnement humide, le rapport surface des
fibres/surface de la résine potentiellement plus &evédans la
direction hors plan pourrait entramer un gonflement plus
important de la structure globale dans cette méne direction.
Ce phénoméne a ééobservépar Rouch (2018) [25] soulignant
I'influence de la microstructure de maté&iaux sur les variations
dimensionnelles des composites unidirectionnels lin/polyester
insaturé En choisissant un volume éémentaire repréentatif,
une analyse d'image de section d'éhantillon a permis de
vé&ifier la fraction volumique des fibres dans la direction hors
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plan (Vf;) et transverse (Vfy). Le rapport surface des
fibres/surface de résine différe d’une direction a 1’autre
(Vfy=50,241,1 % et Vf,=58,741,2 %), ce qui signifie que la
distance fibre-fibre est plus &eveé dans la direction hors plan
que dans la direction transverse. Cela confirme le fait que
I’augmentation du contact fibre/fibre dans la direction hors
plan est une explication possible du gonflement anisotrope du
biocomposite.

De plus, l'influence de la géamérie de I'&hantillon a &é
analysée. Le Tableau 1 rapporte la teneur en eau aHR=98 %
des é&hantillons pré&entant un rapport largeur/éaisseur
difféent : 3,0, 1,7 et 1,0. Tous les &hantillons montrent une
teneur en eau similaire denviron 85 % & I'&uilibre.
Cependant, une importante diffé&ence peut &re observé en
terme de gonflements hygroscopiques. La diminution du
rapport largeur/éaisseur entrame un gonflement anisotrope
plus important, montrant l'influence de la gémérie de
I'é&hantillon sur la capacitéde gonflement des composites.



Tableau 1. Propriéés hygroscopiques des biocomposites
chanvre/éoxy pré&entant des rapports largeur/éaisseur
diffé&ents et une anisotropie Agy/Ag

;’ggggl:/r Am (%) Aey (%)  Aer (%) Asy/Aes
3.0 8.53+1.22 4274029 6.4540.62 0.670.11
1.7 8.48+1.07 354040 4.224052 0.8420.01
1.0 8514042 2.80%0.15 2.83%0.37 1.0140.19

Ces résultats mettent en é&idence l'influence de la
microstructure du composite (gémérie), dans le cas simple
d'un composite unidirectionnel. De plus, malgréune géamérie
d'é&hantillon similaire (largeur/épaisseur=1), le gonflement
hygroscopique hors plan est supé&ieur au gonflement
hygroscopique transverse. La généation de contraintes de
compression dont il a &é question pré&&emment peut
expliquer cette difféence. En choisissant judicieusement la
nature du renforcement et de la matrice ainsi que le taux de
fibres, le contrde de la teneur en eau et du gonflement du
composite pourrait ainsi &re envisageé

3.2 Proprié&é hygro-méaniques

3.2.1 Comportement en traction

Une courbe type contrainte/déformation ainsi que
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I'évolution du module tangent, pour un biocomposite
chanvre/époxy UD a humidité ambiante (HR=50 %) sont
représentées sur la figure 4.A. La courbe o-¢ et I'évolution du
module tangent peuvent étre divisées en deux régions
distinctes (E1 et E2) selon une gamme de déformation avec un
point d’inflexion a environ 0,2 %. En ce point, une rupture de
pente se produit suivie d'une relation quasi-linéaire entre la
contrainte et la déformation avant une 1égere augmentation du
module jusqu'a rupture du matériau. Cependant, la rigidité du
composite est plus faible dans la deuxiéme partie de la courbe.
Poilane et al. (2014) [26] et Chilali et al. (2017) [27] ont obtenu
des comportements similaires a l'échelle des fibres et du
composite. Ils attribuent la diminution de la pente apres le
point d'inflexion en réponse au comportement €lastique et
viscoélastique des fibres végétales en supposant une bonne
cohésion a l’interface fibres/matrice. Cette évolution du
module tangent observé Figure 4.A refléte le comportement
non linéaire de la courbe 6-¢ des biocomposites chanvre/époxy
associés aux propriétés intrinséques des fibres végétales et en
raison d’un bon transfert de charge a l'interface fibre/matrice.
Ce transfert de charge, ou force de liaison interfaciale dans les
systémes biocomposites, est généralement assuré par plusieurs
mécanismes complexes et constitue une condition
fondamentale pour I’obtention de biocomposites hautes
performances [28].
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Figure 4. A) Courbe type de contrainte/déformation et évolution du module tangent d'un biocomposite chanvre/époxy a 50 %
d'humidité relative. B) Evolution du module tangent en fonction de la déformation longitudinale des biocomposites saturés en eau
a différentes humidités relatives : 9 %, 33 %, 50 %, 75 %, 98 %. (Pour la version couleur de cette figure, consulter la version web

de cet article)

La Figure 4.B montre 1'évolution du module tangent en
fonction de la déformation appliquée aux biocomposites
chanvre/époxy apres saturation en eau a une humidité relative
comprise entre 9 % et 98 %. Il est évident que la sorption d’eau
modifie le comportement global du biocomposite en traction,
et notamment sa non-linéarité. Malgré le fait que 'on observe
une baisse globale du module tangent de 9 % a 98 % HR, apres
le point d'inflexion et en raison de I'augmentation de la teneur
en eau, le module tangent a tendance a augmenter avec la
déformation. Une premiére observation concerne le point
d'inflexion : au fur et a mesure que I'humidité relative
augmente, la stabilisation du module tangent apparait vers des
déformations plus faibles et pourrait refléter une amorce
prématurée des endommagements. De plus, l'effet de
l'augmentation du module tangent dans la deuxiéme partie de
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la courbe est amplifi¢ par l'augmentation de I'humidité
relative. A 9 % HR, la pente de la fonction E;=f(g) entre Ep min
et EL max €st négligeable et le module tangent est quasi constant
jusqu'a un maximum. L’¢élévation de I'humidité relative de
33 %, 50 % et 75 % entraine une augmentation de la pente
Ei=f(e) a 4,4, 5,9 et 6,3, la pente maximale obtenue dans la
gamme d’études d'’humidité relative. Une diminution de la
pente jusqu'a 5,7 est ensuite observée pour une humidité
relative de 98 % et pourrait étre attribuée a un changement de
comportement de sorption comme vu section 3.1.1 et a une
plastification du matériau. Une tendance similaire a déja été
observée par plusieurs auteurs a I'échelle de la fibre [29, 30].
Le comportement spécifique en traction des fibres végétales
est donc amplifié par l'humidité qui facilite la mobilité
moléculaire au sein de la paroi cellulaire. Le réarrangement



des microfibrilles de cellulose est ainsi hygro-activé avec
l'augmentation de la teneur en eau [31]. Il est intéressant de
noter qu'a I'échelle composite, ce mécanisme est également
visible et amplifi¢ par l'augmentation de la teneur en eau
jusqu'a une certaine valeur, reflétant une conservation du
transfert de charge a l'interface et une augmentation potentielle
de la qualité de l'interface fibre/matrice jusqu'a HR=75 %.

3.2.2 Relation entre propriétés en traction et sorption d’eau

La Figure 5 montre I'é&olution du module tangent, de la
contrainte et de la déformation maximale pour les &hantillons
chanvre/é&oxy ainsi que I'éoxy vierge en fonction de la teneur
en eau dans la gamme HR de 9 &98 %. Comme montré
précédemment, la sorption d’eau de la résine éoxy n'est pas
négligeable et peut affecter les propriéé&s meésaniques a
I'éehelle composite. Une I&gé&e éolution du module tangent
de 13 % est observee de 9 &98 % HR atteignant une valeur
denviron 3,440,2 GPa. La contrainte et la déormation
maximale montrent une augmentation monotone de 25 % et
34 % de 9 % a98 % HR. Chaque &hantillon éant un systéme
diffé&ent dans lequel une I&gére variation de microstructure ou
de composition peut modifier le comportement
hygroscopique, chaque éhantillon testé est représenté sur
cette figure. L'augmentation de la teneur en eau, lie a
l'augmentation de I'humiditérelative, conduit &une ré&luction
monotone du module tangent, comme montrépré&eélemment.
Une teneur en eau supé&ieur &3 % entrame une diminution de
la rigidité d'environ 50%. Pour une sorption d’eau plus élevée
(= 8 %) correspondant &une humiditérelative de 98 %, la
rigidité atteint une valeur de 5,6#1,3 GPa, l&é&ement
supé&ieure acelle de I'éoxy vierge. Ce comportement, associé
al'érolution des propriéé& de la matrice, peut &re attribuéa
une augmentation géné&ale de la mobilité des chames
moléculaires au sein de la matrice, des fibres et de 1’interface
fibre/matrice, et donc une diminution de la rigidité du
composite. Cette hypothése a &é vé&ifiée en é&aluant la
réversibilitédes propriéé&s meéaniques des éhantillons. Le
Tableau 2 présente I'&olution du module tangent pendant un
cycle de sorption/déorption (50 %-98 %-50 % HR). Le
module tangent &aHR=98 % est fortement réduit par rapport &
HR=50 % avec une chute de 70 % de sa valeur initiale. La
caracté&isation aprés cycle de sorption/déorption met en
&idence l'irréersibilitédu module tangent qui ne vaut que
30 % de sa valeur initiale, principalement en raison
d’endommagement  potentiels  induits & l'interface
fibre/matrice et aun phénomene de plastification du composite
a difféentes &helles [32]. Cependant, une attention
particuliée doit &re portée car la pré&sence d'une hysté&ése est
couramment observée entre les isothermes de sorption et de
désorption dans le cas des fibres vééales conduisant aune
sorption d’eau différente a 50 % HR avant et aprés le cycle de
sorption/déorption [33].

Tableau 2. Teneur en eau et évolution des propriétés
mécaniques lors d’un cycle de sorption/désorption des
biocomposites chanvre/époxy

HR 50 % 98 % 50 %
Am (%) 11401 8542  3.340.1
c(MPa) 212418 149423 172418
€ (%) 1.3830.13 1743021 1514027
EL(GPa) 244%23 6.240.7 159426

Contrairement a la rigidité des biocomposites, la contrainte
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et la déformation maximale varient de facon non monotone en
fonction de la teneur eau. Les figures 5.B et 5.C montrent une
augmentation de 35 % et 48 % entre 9 % HR et 75 % HR pour
la contrainte et le déformation maximale, respectivement. Au-
dela de ce point a 75 % HR, ces propriétés sont
considérablement réduites potentiellement en raison de
plusieurs mécanismes induis : modification du mécanisme de
sorption par agglomération des molécules d’eau, plastification
potentielle des lamelles mitoyennes dans les faisceaux de
fibres (en raison de la forte affinité des pectines et pectates
présents au niveau de la jonction cellulaire) et plastification
globale du composite. La contrainte et la déformation
maximale présentent des propriétés optimales pour une teneur
en eau dans le systéme d'environ 3 %, ce qui correspond a 75 %
HR. Dans cet état du systéme, la contrainte maximale atteint
une valeur moyenne de 265431 MPa et la déformation
maximale atteint 2,18+0,15 %. Deux hypothéses peuvent étre
formulées pour expliquer les performances optimales
observées : A I'échelle des fibres, plusieurs études ont observé
une plastification des échantillons avec I'augmentation de la
teneur en eau, favorisant le réalignement des microfibrilles et
provoquant une augmentation de la rigidité des fibres dans une
gamme d'humidité similaire [31, 34]. La deuxiéme hypothése
faite pour 1'évolution des performances des biocomposites et
plus particuliérement la résistance en traction concerne une
modification au niveau de l'interface fibre/matrice. Une
condition fondamentale pour obtenir des composites de haute
performance est l'efficacit¢ du transfert de charges se
produisant a l'interface fibre/matrice. Comme indiqué section
3.1.2, la sorption d’eau dans les biocomposites de chanvre
entrailne un gonflement isotrope transverse des fibres
important par rapport a la matrice elle-méme. L'augmentation
de I'humidité relative entraine donc une modification de I'état
de contrainte hygroscopique avec création de contraintes
radiales de par le gonflement différentiel entre les fibres et la
matrice.
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Figure 5. Evolution du module tangent (A), de la contrainte
maximale (B) et de la déformation maximale (C) en fonction
de la teneur en eau pour des biocomposites chanvre/époxy.
(Pour la version couleur de cette figure, consulter la version
web de cet article)

Cet éat de contrainte hygroscopique a &&observésur des
biocomposites hygromorphes MAPP ou PP [8, 35]. Une
quantification de 1’état de contrainte a également été réalisée
dans la litté&ature al'aide de stratifiés asymériques et a montré



la généation de contraintes radiales al'interface, favorisant les
performances de l'interface [7], de maniée similaire acette
éude. Bien que les performances longitudinales soient
&aluees, I'&olution des propriéés meeaniques longitudinales
de la fibre n'est pas la seule acontribuer aux performances du
composite. La capacitéde transfert de charges a I’interface
fibre/matrice joue également un rde important dans
I'apparition des endommagements et les performances des
composites, 1iés a la perte de linéarité sur la courbe c-¢.

4. CONCLUSION

Visant aam@iorer la compréhension de I'effet de I’humidité
sur les biocomposites, cette &ude porte sur les performances
hygroscopiques et méeaniques des composites renforcé par
des fibres de chanvre. Les composites unidirectionnels
chanvre/éoxy ont &é éjuilibré dans cing environnements
difféents (9 %, 33 %, 50 %, 75 % et 98 %) avec une
tempé&ature constante de 23 <C. Pour comprendre la
contribution de la sorption d’eau dans le maté&iau, une analyse
gravimérique a ééeffectué ala fois sur le composite, le
renforcement et la matrice séarément. Il a &&démontréque
la sorption d’eau des fibres est le principal facteur contribuant
ala sorption globale du composite malgréun comportement
hydrophile non né&gligeable de la ré&ine éoxy. Associée ala
sorption d’eau, un gonflement hygroscopique anisotrope a &&
observé sur toute la gamme d’activité de 1’eau avec un
gonflement hors plan sup€&ieure au gonflement transverse. Il
a éémontréque ce comportement est liéal'influence de la
microstructure du composite (gé@mérie) et ala géné&ation de
contraintes de compression pendant la mise en ceuvre. Ces
résultats peuvent conduire & un potentiel contr@e de la
sorption et du gonflement du composite par un choix judicieux
de la nature du renfort, de la matrice et de la teneur en fibres.
Le comportement en traction a &alement &¢& éudiéet a
montré d'importantes variations liées a la teneur en eau.
L’é&olution du module tangent reflée le comportement non
linéaire de la courbe o-¢ des biocomposites chanvre/époxy
associé&s aux propriéé& intrinségues des fibres véyéales.
Egalement, l'augmentation du module tangent aprés le point
d’inflexion et en lien avec 1’augmentation de la déformation,
montrent que le ré&rrangement des microfibrilles de cellulose
est hygro-activé refl&ant un bon transfert de charge a
l'interface fibre/matrice. De plus, 1’élévation de la teneur en
eau entrame &alement une diminution monotone de la rigidité
du composite. Les cycles de sorption/dé&orption ont permis
d'attribuer cette éolution de performance aune plastification
globale du composite. La contrainte et la déormation
maximale préentent des propriéé& optimales a 70 %
d'humidité relative (=3 % de teneur en eau dans le matéiau).
Ces résultats sont liés aune potentielle augmentation des
performances des fibres végéales et au gonflement
hygroscopique diffé&entiel entre la fibre et la matrice.
L'augmentation de la teneur en eau dans le maté&iau entrame
la crétion de contraintes radiales de compression al'interface
fibre/matrice et donc une augmentation de la pression
d'adhésion. Le transfert de charge est donc favoriséet peut &re
béndfique aux performances de l'interface.
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