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Conclusion
Références

Notations de modélisation mécanique

Largeur de la bande, en mm

be
C Couples de laminage exerces par les cylindres, en N.m
E Module d’Young, en N.mm™
£ Module d’Young associé a la déformation plane, E*zl_—EUZ, en N.mm
E:, E: Modules d’Young associés de rouleau et de la bande, en N.mm-™
= Effort de laminage, en N
9, Gx, Oy Accélération de la pesanteur, suivant x, suivant y, en m.s
H Epaisseur de la tole avec la reprise d’épaisseur, en mm
2he Epaisseur de la tole a I’entrée, en mm
hs Epaisseur de la tdle a la sortie, en mm
K Coefficient de frottement de Tresca respectivement supérieur
L Longueur de I’emprise, en mm
n Coefficient d’écrouissage
D Pression appliquée par les rouleaux sur la bande a laminer, en N.mm
R Rayons des rouleaux supérieur et inférieur, en mm
r Rapport de réduction, r:F
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T Champ des contraintes réelles, en N.mm
S Surface d’application de force
V Volume déformé

Ve

Vitesse d’entrée, en m.s™t
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Vitesse de sortie, en m.st

Vs
Ve Vitesse linéaire du cylindre, en m.s*
v* Champ de vitesses virtuel, en m.s*
VX, VY Vitesses de la matiére en tout point, en m.s*
Vitesse linéaire de la bande au cours du laminage (modele
U hydrodynamique)
o Vitesses angulaires des cylindres supérieur et inférieur, en tr.mn
X Abscisse selon la direction de laminage suivant x
y ordonnée selon la direction de y, perpendiculaire a x
a Angle d’attaque entre la bande et le cylindre, a son entrée
0 Angle entre toute la bande et le cylindre, variant entre — o et 0,
u Coefficient de frottement de Coulomb
. Coefficient de poisson
Vs, U Coefficients de poisson de la bande et de rouleaux
Q domaine de I’espace occupé par le produit
90 frontiére extérieure de I’espace occupé par le produit
p Masse volumique, en kg. m~3
- Viscosité, en Pa.s
¥ Yo Yy Accélération des forces appliquées, suivant x, suivant y, en m.s
g Champ de déformation virtuel
& Taux de déformation
Exxs Eyys £27 Vitesses de déformation
eP Vitesses de deformation liée au comportement viscoplastique
gth Vitesses de déformation liée a la dilatation thermique
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ol
ol-

Vitesses de déformation généralisée et déformation équivalente (Von

Mises)

G0

Limite élastique, en N.mm-

Oxxy Oyy, Ozz

Contraintes de laminage, en N.mm

Ge, Gs Contraintes initiales d’entrée et de sortie, en N.mm™

on Contrainte normale & la direction de laminage, en N.mm:?
s Contrainte de cisaillement de la bande, ts=%}p

Wi Puissance de déformation plastique, en W

Wex Puissance des efforts extérieurs, en W

C Couples de laminage exercés parles‘eylindres, en N.m

n Viscosité, en Pa.s

B Constante de décroissance expanentielle

Notations de modélisation thermique

Capacité calorifique en J.kg 5. K1

Cp

ds élément de surface externe du matériau, en mm?

dv élément de volume de matériau, en mm?®

hair, hc Coefficient d?échange de bande-air, de bande-rouleau, en W.m2 K?
K1, 61 Constantes de loi d’Hollomon

m Coefficient:de sensibilité a la vitesse

n Coctticient d’écrouissage

n La normale extérieure de la bande sur la surface de contact
Q Energie d’activation apparente, en J

p Coefficient de partage

R Constante des gaz parfaits, en J.mol *.K™!
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T Température, en K

Tair, Tc, Ti Température de ’air, température de rouleau et température de bande, en K
Too Température a I’infini, en K

\ Volume de la bande

v champ de vitesses matériel, en m.s

Wyol Les éventuelles sources volumiques de chaleurs

@ Flux de chaleur, en J.s

Dba, Deyl Flux de chaleur de la bande, flux de chaleur de cylindre, en J.s™

P Masse volumique en kg. m~3

A Conductivité thermique en W.m~1. K1

Ia Coefficient de Taylor-Quinney

g Effusivité, en J.K tm 2512

€ban, €cyl Effusivités thermiques de la bande et des rouleaux, en J.K t.m 25?2
€ Déformation

Wrg Puissance surfacique dissipée par frottement, en W

Cp Capacité calorifique en J.Kg=1. K1
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Introduction générale

Le recyclage des déchets composites est un sujet d’actualité de plus en plus important, notamment
pour la pérennité de la filiere industrielle des composites. Plusieurs entreprises de différents
domaines cherchent constamment de nouvelles solutions de recyclage, susceptibles d’économiser
le colt de leur recyclage, pour leurs produits en fin de vie mais aussi pour leurs chutes de
production. Elles sont ainsi susceptibles d’économiser le colit de leur destruction ou de leur
enfouissement. Parmi ces industries, on trouve 1’aéronautique, I’automobile, la construction et le
nautisme qui utilisent souvent les matériaux composites. En effet, ces matériaux présentent des
bonnes performances qui leur permettent d’occuper une part importante du marché mondial de
production des matériaux. Leur taux de production est de I’ordre de 18 mégatonnes en 2019 [1]. A
I’échelle mondiale, les grands producteurs de composites sont la Chine (28 %), I’Amérique du
Nord (26 %) et I’Europe (21 %) [1]. A I’échelle européenne, I’Allemagne et la France sont
respectivement le 1% et le 2°™ producteur et consommateur de composite, comme la montre figure
1.

Cette importante production génere un grand flux de déchets qui refléte les difficultés du recyclage
de ces matériaux.

Les composites polyester renforcés de fibres de verre sont les composites les plus produits au
niveau mondial en 2019 [1]. Ce sont donc les composites qui présentent le taux de déchets le plus
élevé mais ils soulévent plusieurs problémes lors de leur recyclage comme la dégradation des
fibres.

Toutes les solutions actuelles : mécaniques, thermiques et chimiques présentent plusieurs
inconveénients dont les plus importants sont le colt du procédé (au regard du colt des matiéres
premiéres) et la dégradation des propriétés des renforts. Le challenge est ainsi de chercher des
solutions de recyclage pour ce type de matériaux permettant leur traitement et valorisation en fin
de vie ainsi que celui de leurs rebuts de production, d’une manic¢re économique et fiable, en
conservant le plus possible de leurs propriétés physiques.

Parts du marché européen des composites

Autres France
10% 15%

Belgique

Pays Bas
T%

Espagne
8%
Allemagne
28%

Royaume Uni
8%

Italie
18% Kources : Nodal Consultams

Fig 1 : Répartition du marche européen des composites, en 2000 [2] |
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Cette thése s’inscrit dans le cadre du programme CIPITAP [3] qui est un projet de I’Icam dont un
des buts est de recycler les déchets composites. Il est en partie financé par les fonds européens
FEDER (Fonds européens de développement régional) via la région Pays de la Loire

Nos travaux ont pour objectif de proposer et étudier une nouvelle méthode thermomécanique de
recyclage des pieces en composites polyesters renforcés de fibres de verre de grandes dimensions,
comme les coques des bateaux et les pales d’¢oliennes. Cette alternative est le laminage par une
calandre chauffée. C’est la premiére fois que ce procédé va étre appliqué aux composites polyesters
renforcés de fibres de verre afin de les mettre en forme a chaud. Ces matériaux sont endommagés
par les techniques de recyclage actuellement disponibles, comme le broyage, si une revalorisation
sous forme de matériaux est recherchée. Il est donc nécessaire de développer un procédé peu
onereux respectant le plus possible les propriétés du composite. Le laminage est un procédé
candidat en raison de son faible colt économique comparativement a d’autres procédés (solvolyse,
pyrolyse, broyage).

Ayant remarqué que le module élastique de ces résines polyesters chute fortement (divisé par 10)
lorsque la température dépasse 100°C qui représente leur température de transition vitreuse, Tg, et
que leur déformation a la rupture augmente fortement également, il est proposé d’étudier leur
déformation au moyen d’une calandre dans cette plage de température. Ainsi, une application du
laminage en utilisant une calandre chauffée aux composites polyester/fibres de verre aux alentours
de leur Tg, pourrait consister a les redresser ou a les dégauchir. Une étude de possibilité
d’amincissement des piéces en composite polyester en fibres de verre, dans nos conditions, est
également réalisée afin de déterminer si le laminage a chaud permet la réduction de celle-ci.

Au cours de cette étude, nous avons étudié un seul type de composite polyester/fibres de verre qui
représente un exemple de I’industrie navale afin d’appliquer cette nouvelle technique de recyclage
a un exemple réaliste de composites thermodurcissables. En raison de I’arrivée tardive de la
calandre, qui a limité notre évaluation de I’efficacit¢ du laminage du composite, les essais
expérimentaux du laminage du composite ne seront que indicatifs.

Ces travaux de theése ont pour but d’étudier les différents comportements (thermomécanique,
tribologique, ...) du composite polyester renforcé de fibres de verre afin de déterminer les
conditions optimales de son laminage a chaud avec une calandre. Le procédé sera modélisé thermo-
mécaniquement. Cette modélisation sera par la suite comparée avec les tests expérimentaux. Ainsi,
cette these se divise en 5 parties.

La premiere partie consiste a introduire les matériaux composites, en étudiant leur importance dans
les industries a 1’échelle mondiale et européenne. Une présentation de la problématique du
recyclage des composites polyesters renforcés de fibres de verre est ainsi proposée, en précisant
les différentes méthodes de recyclage actuellement utilisées et en analysant leurs effets sur ces
matériaux.

Ensuite, une introduction au procédé du laminage a chaud est réalisée afin de présenter ses
principes, ses propriétés et ses défauts par rapport aux polymeres, en mettant I’accent sur les
caractéristiques du calandrage et en fixant les paramétres clés de ce procéde par rapport au
composite.
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Puis, une présentation de la caractérisation thermomécanique, thermochimique et tribologique est
proposée afin d’introduire les méthodes utilisées pour la caractérisation du composite.

Enfin, une étude bibliographique de la modélisation mécanique et thermique du laminage sera
proposée, en identifiant les méthodes mécaniques et thermiques qui seront utilisées.

La deuxiéme partie consiste a présenter les protocoles et les résultats de la caractérisation
thermomeécanique et thermochimique du composite polyester renforcé de fibres de verre. Ainsi, le
comportement thermomécanique de ce matériau est analysé dans différentes conditions afin de
comprendre sa réponse.

La troisiéme partie permet d’étudier le comportement tribologique du composite choisi, en
analysant son frottement a différentes températures et sous différentes conditions. Le frottement
permet d’entrainer le produit a laminer dans la calandre, il est donc un paramétre essentiel du
procédé. Ainsi, la deuxieme et la troisieme parties permettent de déterminer les paramétres du
procedé de recyclage.

La quatrieme partie présente la modélisation thermomécanique du laminage, en appliquant les
différentes méthodes sélectionnées dans le premier chapitre dans les conditions fixées par les
différentes caractérisations et en les résolvant a 1’aide des paramétres mécaniques, thermiques et
tribologiques déterminés précédemment dans ce travail.

La cinquieme partie présente les résultats expérimentaux obtenus par le laminage du composite
étudié et aussi de sa matrice seule. Une comparaison de ces résultats avec les résultats numériques
de la modélisation thermomécanique du quatriéme chapitre.

Une étude de ’effet du laminage sur le comportement mécanique du composite est également
réalisée au cours de cette partie pour évaluer le comportement et la dégradation du matériau
composite avant et apres 1’application du laminage. Une évaluation des performances du laminage
a chaud dans le cas du composite, en tant qu’un procédé de mise en forme, est proposée afin de
déterminer si ce procédé permet d’amincir, de gauchir ou de redresser le composite polyester
renforcé de fibres de verre et sa matrice.
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l.1- Introduction

Le but de ce chapitre est de présenter la problématique de recyclage des composites, en
identifiant le type de composite qui présente la quantité de déchets la plus élevée. Ainsi, une
introduction des matériaux composites sera faite, en précisant leurs types et leurs propriétés. Par
la suite, les principales méthodes de recyclage et leurs limites par rapport au composite identifié
seront succinctement présentées.

Enfin, nous cloturerons ce chapitre par I’introduction et la description de la méthode de
recyclage qui sera étudiée qui est le laminage avec une calandre chauffée. C’est la premiére fois
que ce procédé sera appliqué aux matériaux composites.

1.2- Généralités sur les composites

1.2.1- Définitions

Un composite est défini comme 1’assemblage de deux ou plusieurs matériaux non miscibles
dont les propriétés se complétent, en constituant un nouveau matériau. Ce matériau posséde
plusieurs caractéristiques dont la plus intéressante est le gain de masse apporté, au regard des
excellentes caractéristiques mécaniques [4]. De méme, ce type de matériau est caractérisé par
sa grande résistance a la fatigue et son faible taux de vieillissement sous 1’action de I’humidité,
de la chaleur et de la corrosion.

Le matériau composite est composé principalement d’une matrice et d’un renfort. La cohésion
entre eux est assurée par I’ interface qui assure la compatibilité renfort/matrice et la transmission
des contraintes de I’un a I’autre sans déplacement relatif.

Des charges et des additifs peuvent étre ajoutés au composite sous forme d'éléments
fragmentaires, de poudres ou de liquide, pour modifier ou améliorer ses propriétés comme la
tenue aux chocs, la résistance aux UV, ...

La figure 1-1 montre un exemple de I’organisation de différents composants de composite.

Renfort Matrice

Fig 1- 1 : Représentation schématique d’un composite
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1.2.1.1- Matrice

Le rble de la matrice est de lier les différents composants du renfort et de lui transmettre les
contraintes. Elle assure également son maintien sous une forme compacte, en le protégeant de
I’environnement.

Il existe deux grandes catégories de matrices qui sont les résines thermodurcissables (TD) et les
résines thermoplastiques (TP) [5]. La principale différence entre elles est que, lors de la mise en
forme, la transformation est reversible pour la structure des TP formée par des chaines de
polymeéres indépendantes, ¢’est-a-dire non connectées par des liaisons chimiques covalentes,
alors que la structure tridimensionnelle des TD est obtenue par la formation de liaisons
covalentes, la transformation est alors irréversible et la matrice n’est plus alors constituée que
d’une seule molécule.

> Les résines thermodurcissables

Actuellement, il existe plusieurs types de résines thermodurcissables utilisées dans le monde
dont les plus employées, en particulier dans la mise en ceuvre dans les industries [6], sont les
résines polyesters insaturées et les résines époxydes.

v" Résines polyesters insaturées

— Structure

La résine polyester insaturée est obtenue par mise en solution dans un solvant reactif, souvent
du styréne, de molécules de polyester insaturé. Ces derniéres sont obtenues par la
polycondensation de I’acide maléique (acide carboxylique insatur¢), d’un acide phtalique et
d’un polyalcool (éthanediol-1,2). Le taux d’acide maléique permet de contréler la densité de
réticulation de la résine.

Lors de la mise en ceuvre sont rajoutés un peroxyde (initiateur de la réaction radicalaire en chaine
entre le styréne et I’acide maléique provoquant la réticulation des chaines de polyester) et un
catalyseur comme les ions de cobalt.

Le taux de styréne a une influence sur la viscosité initiale de la résine et sur ses propriétés finales,
par exemple sa fragilité et sa résistance aux produits chimiques [9].

Il existe de nombreuses formules de résine polyester insaturée différentes par les diols, les acides
et les concentrations relatives. Toutefois, une premiére classification se fait sur la nature de
I’acide phtalique, les résines orthophtaliques et les résines isophtaliques.

Les résines polyester orthophtaliques sont les formules les plus courantes de résines
polyesters insaturées. Elles sont synthétisées a partir d'anhydrides orthophtaliques (saturés) et
maléiques (insaturés). Cette synthese permet de contréler le degré de réticulation de résine

Les résines polyester orthophtaliques sont peu onéreuses. Cependant, leurs résistances
thermiques et chimiques sont limitées. En effet, elles sont caractérisées par une prise importante
en eau. Ce qui rend les composites renforces de fibres plus réactifs a I’humidité, en affectant
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leur durabilité. Elles possédent aussi un retrait important qui rend le tirage de pieces en moule
difficile.
Les résines isophtaliques sont synthétisées a partir d’acide isophtalique. Elles sont plus

chéres et plus visqueuses que les résines orthophtaliques, elles possedent une meilleure
résistance chimique et a I'hydrolyse.

— Propriétés

Les résines polyesters insaturées présentent une bonne rigidité résultant d'un module d'élasticité
assez élevé et une bonne tenue chimique [2]. Elles assurent une bonne mouillabilité des fibres.
Elles sont faciles a mettre en ceuvre et leur polymérisation se fait a la température ambiante. De
plus, leur colt de production est faible par rapport a d’autres matériaux comme les résines
époxy. Mais, leur tenue en température, inférieure a 120 °C en service continu, est médiocre [6].
Elles sont sensibles a la fissuration et peuvent se dégrader sous I’effet des rayons ultraviolets.
Ces résines sont aussi considérees comme inflammables, a cause de la présence du styréne.
Les résines polyester insaturées sont fréquemment utilisées pour la fabrication des bateaux,
cuves, éoliennes, ...

v" Les résines époxydes

Ce sont les résines les plus utilisées apres les résines polyesters insaturées. Toutefois, elles ne
représentent que 5% du marché des composites, a cause de leur prix élevé [5] (de I'ordre de 5
fois le prix des résines polyesters).

Les résines époxydes offrent des bonnes propriétés mécaniques (en traction, flexion,
compression, choc, fluage, etc.) qui sont supérieures a celles des polyesters. De plus, elles ont
une excellente résistance chimique et une bonne tenue a des températures un peu plus élevées
(jusqu’a 160°C) [5].

Malgreé leur bonne mouillabilité des renforts, les résines époxydes sont sensibles a la fissuration.
Elles possedent un temps de polymérisation assez long.

> Les résines thermoplastiques

Les résines thermoplastiques sont des matériaux polymeéres constitués de macromolécules
linéaires qui peuvent se mettre en forme a 1’état visqueux a une température supérieure a leur
température de transition vitreuse ou de fusion (T¥).

Il existe plusieurs résines thermoplastiqgues comme : le polychlorure de vinyle (PVC), le
polyéthyléne (PE), le polypropyléne (PP), etc. Sous I’effet de chaleur, elles peuvent étre
ramollies d’une manicre réversible de sorte qu’elles peuvent étre extrudées ou coulées dans un
moule et qu’elles durcissent a nouveau lors de leur refroidissement.

1.2.1.2- Renfort

Les renforts permettent d’améliorer certaines propriétés physiques comme #a résistance a
I’abrasion, la contrainte a la rupture... Pour cela, il faut qu’ils posseédent des caractéristiques
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mécaniques elevées et une masse volumique faible. 1ls doivent également étre compatibles avec
les résines.

Pour caractériser le composite, la connaissance de la forme, de 1’origine, de la disposition, de la
taille et de la distribution de son renfort, est nécessaire. En effet, il existe plusieurs origines de
renfort, tout dépendant de leurs utilisations. Parmi ces origines, on trouve les fibres : organiques
(Kevlar, ...), minérales (verre, carbone, ...), métalliques (alumine, ...), végétales (chanvre, lin,
...), ... Il existe également plusieurs formes de renfort qui sont classées sur la figure 1-2.

Particules
Renfort —[ Courtes
Fibreux -[ = nidirectionnelles

Longues ==

e TiSSEES
Fig 1- 2 : Classification des renforts selon la forme

— Types de fibres

Il existe plusieurs types de fibres utilisés pour fabriquer les composites. Parmi les fibres les plus
exploitées dans I’industrie, on trouve les fibres de verre et de carbone.

e Les fibres de verre

Les fibres de verre sont des filaments de verre. Elles sont élaborées, sous faibles diamétres, a
partir d'un verre textile, par fusion directe du mélange des matiéres premiéres, a température de
1500°C, a travers une filiére en platine, suivie d’un étirage/fibrage a température 1300°C.

Le verre textile est composé essentiellement de silice associee a divers oxydes (alumine,
alcalino-terreux). A cause de I’absence de cohésion entre les filaments de verre et de leur
sensibilité a I’abrasion, qui conduisent a une détérioration lors des manipulations postérieures
au fibrage, il faut faire I’opération d’ensimage a la sortie de la filiere afin de remédier a ces
défauts. Cette opération consiste a déposer a la surface des filaments de verre un produit
d'ensimage de composition complexe, qui permet de protéger les filaments contre I'abrasion,
d’établir une certaine cohésion entre les filaments et de favoriser la liaison verre-résine [7].

Les fibres de verre finales possédent de bonnes caractéristiques mécaniques. Leur colt est faible
di a leur facilité d’élaboration. Elles ont un excellent rapport performance/prix [6]. Ces
différentes caractéristiques concurrentielles font d’elles le renfort le plus employé dans les
matériaux composites.

Il existe plusieurs types de verre qui se classent selon leur domaine d’application. On trouve par
exemple :

= Fibres de verre de type E : les plus utilisés pour les applications courantes

= Fibres de verre de type R : employees pour les composites hautes performances

= Fibres de verre de type D : utilisées pour la fabrication de circuits imprimés (propriétés
diélectriques)
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e Les fibres de carbone

Les fibres de carbone ont un arrangement atomique défini par la structure hexagonale du
graphite. Les atomes de carbone sont ainsi disposés en réseaux hexagonaux situés sur les plans
paralleles. Ces fibres présentent une faible densité et une résistance élevée a la traction et a la
compression. Elles ont une bonne flexibilité et une bonne conductivité électrique et thermique.
Mais leur résistance aux chocs est limitée et leur prix est plus élevé que celui des fibres de verre.

Structures des renforts

Les renforts fibreux sont la structure du renfort la plus utilisée actuellement dans I’industrie des
composites qui cherche une masse minimale, en assurant la résistance et la rigidité requises. Il
y a principalement deux structures de renfort qui sont :

= |a forme linéique : ce sont des fibres de diamétres de I’ordre de quelques micrométres.
Elles sont assemblées en des fils ou en des meches de différentes formes (figure 1-3/a).

= |es formes ou tissus surfaciques (2D) : ce sont des formes surfaciques de types tissus, mats

ou rubans, principalement développés dans les fibres de verre. Ce type de forme est a la
base une structure bidirectionnelle (2D) qui est utilisée pour les piéces de forme (plaque ou
coque).
Pour les mats : ce sont des nappes de filaments, de fibres discontinues, disposés sans
orientation préférentielle (figure 1-3/c). Cette absence d’orientation rend les matériaux
déformables, quasi-isotropes dans leur plan et peu colteux. Mais ils ont des propriétés
mécaniques moindres que celles des tissés ou des unidirectionnels.

Pour les tissus : ils sont réalisés sur des métiers a tisser par entrecroisement des meéches selon

deux directions perpendiculaires : chaine et trame (figure 1-3/b). lls peuvent avoir différentes

structures de tissage : la toile, le taffetas, le sergé et le satin (figure 1-4). Cette armure sert a

contréler la rigidité du tissu.

| T — «
——— ———————— ]
.-M A ‘
o — R - %4 s |
| — ‘ N - -2 g |
& i [ 2 .\' e s Gma i wd
a-fils/méches de verre b —Tissu de verre ¢ — Mat de verre

Fig 1- 3 : Formes réelles de renforts a base de fibres de verre [6]
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Fig 1- 4 : Les principaux types d'armures des tissus [6]

1.2.2- Techniques de mise en ceuvre

Les procédés de fabrication des composites ont généralement une influence sur les
caractéristiques finales du produit fini. Ces procédés sont développés pour répondre aux besoins
industriels. Leur choix dépend essentiellement du nombre de production des produits et des
propriétés mécaniques et géométriques demandées.

Parmi ces procédés, on peut citer : le moulage au contact et I’infusion. Ces deux techniques sont
les plus utilisées pour la fabrication des bateaux et des pales d’éoliennes [8].

- Moulage au contact : il nécessite ’utilisation d’un moule pour 1’obtention d’un stratifié. Ses
étapes sont :
* application d’un agent démoulant (cire) pour faciliter le démoulage et obtenir une surface
finale lisse.

* application d’une couche de gel coat qui sert a fournir une haute finition et une protection
de la surface visible du composite.

* dépose d’une couche du renfort désiré, suivie par une couche de résine et ainsi de suite
jusqu’a la fin des couches de renfort. Pour chaque couche déposée manuellement, on
I’imprégne de résine par un pinceau et un rouleau débulleur jusqu'a obtention de
I'épaisseur finale désirée.

* démoulage de la piece aprés le durcissement de la résine (polymérisation)

Cette méthode est facile a mettre en ceuvre, ce qui rend son cofit relativement faible. Elle permet
la fabrication des pieces de trés grandes dimensions.

Cependant cette technique ne permet d’obtenir qu’une seule surface lisse (gel-coatée). On ne
peut pas I'utiliser pour la production en grandes séries a cause du facteur humain qui limite la
cadence de production. L’épaisseur finale du produit n’est pas uniforme. Ses caractéristiques
mécaniques sont bonnes a moyennes, tout dépend de la résine employée, des conditions de
travail et du soin des opérateurs comme le respect de la température, de I’humidité. ..

- L’infusion : elle permet de mettre sous vide dans un moule ou sur une plaque fermée par une
bache, des renforts secs qui sont imprégnés par la suite de résine qui est poussée par la pression
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du pot de transfert. Cette technologie autorise la réalisation de piéces monolithiques (faible et
forte épaisseur) et de pieces sandwichs.

Les avantages de I'infusion par rapport au moulage au contact sont :

= qualité plus élevée de la piéece finale (réduction de taux de porosité)

= consommation de résine moindre, d’ou un taux de fibres supérieur, donc un meilleur rapport
résistance/poids.

= diminution du taux de vapeur de styrene
= réalisation de pieces de grande taille en "one Shot"

Cependant, il y a le risque de fuites si I’étanchéité est imparfaite dans la pose des constituants
(mécaniques et autres) et dans le protocole d'infusion (avec deux ou trois points d’injection).
Aussi, ce procédé de fabrication de composite est plus cher que le moulage au contact a cause
des matériels utilises.

En conclusion, cette premiére partie a montré qu’il existe plusieurs types de composites
employés dans 1’industrie, tels que les composites thermodurcissables et les composites
thermoplastiques. Ainsi, une étude du marché des composites est nécessaire afin de déterminer
quel type de composite est le plus utilisé dans 1’industrie et quel type de composite présente la
quantité de déchets la plus élevée qui n’est pas recyclée. La partie suivante permet de déterminer
ces composites en mettant en avant les difficultés qu’ils rencontrent lors de leur recyclage.

|.3-Contexte de I’étude

Actuellement, plusieurs secteurs industriels utilisent les composites pour la fabrication de leurs
produits comme les bateaux, les pales d’éoliennes, etc. Ces composites sont principalement les
composites thermodurcissables renforcés de fibres de verre [1]. En 2010, les matrices
thermodurcissables, principalement les résines en polyester, sont les plus produites avec un
pourcentage de 95% contre les matrices thermoplastiques (5%). Au niveau du renfort, les fibres
de verre sont les plus produites comme la figure 1-5 indique.

En 2019, ces composites polyester/fibres de verre restent les composites les plus utilisés dans le
monde (figure 1-6) mais avec un taux inférieur a celui de 2010.
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B Thermodurcissables (polyester, époxyde...) B Fibres de verre

B Thermoplastiques (Polypropyléne, polyamide...) 4% 1% B Fibres de carbone
‘ u Kelvar, chanvre, lin...

™
5%

Fig 1- 5 : a) Pourcentage des matrices des composites et b) Pourcentage des renforts des
composites en 2010 [9]

B Matrices thermodurcissables (Polyester, Epoxy, ...) o Fibres de verre
W Matrices thermoplastiques (Polypropyléne, Polyamide, ...) 11% 1% B Fibres naturelles

W Fibres de cabone

Production des matrices composites en Production des renforts composites en
2019 2019

Fig 1- 6 : Nature de matrice et de renfort des composites les plus produits en 2019 [1]

1.3.1- Impératif du recyclage de composite

Selon Planétoscope [11], le taux de production des matériaux composites augmentant
annuellement de 7,7%. Une augmentation de la quantité de déchets similaire est observée. Ces
déchets se divisent en deux grandes familles (figure 1-7) : les déchets en fin de vie et les déchets
de production.
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Fig 1- 7 : Masse totale des déchets produits en Europe sur la période 2000-2015 [10]

La figure 1-8 montre qu’en 2015, la quantité de déchets de composites en fin de vie est
superieure a celle de leurs chutes de production. Mais, a cause de la difficulté de collecter des
informations sur le volume des déchets, sa quantification n’a pas fait 1’objet d’une étude
complete.

Toutefois, selon I’European Commission Eurostat (EEC) [12], il y a quelques estimations des
volumes de déchets a traiter comme les rebuts de production et les produits en fin de vie (avec
une perspective de croissance forte (multiplication par 4 d’ici a 2025) du fait de la fin de vie des
bateaux de plaisance, du remplacement de pales des premiéres éoliennes et de la fin de vie des
aéronefs constitués pour partie de composites, sans oublier la croissance continue de la part des
composites dans I’automobile.

En conclusion, les matériaux composites produisent une quantité de déchets qui augmente
régulierement. Une identification du type de composite présentant le plus grand volume de
déchets actuellement non recyclés, est nécessaire.

Selon le marché mondial des composites, les composites polyesters en fibres de verre sont les
composites les plus produits et les plus utilisés actuellement dans 1’industrie.

En France, la masse des déchets des composites produite est de 1’ordre de 30000 tonnes/an [10].
Ces déchets sont principalement de type composite polyester en fibre de verre, comme la figure
1-8 nous le montre. La présentation des méthodes de revalorisation actuellement disponibles
(paragraphe 1.3.3) montrera que des solutions technologiques existent mais ne sont pas
économiquement viables. Donc, le challenge est de trouver une solution de recyclage facile,
pratique, économique et rentable pour recycler ce type de déchets de composites.

Pour guider le recyclage, quelques législations existent pour conduire et controler I’arrangement
¢conomique, elles font I’objet du paragraphe suivant [16].
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Fig 1- 8 : Répartition des déchets en France en 2015 [10]

1.3.2- Cadre général réglementaire concernant le recyclage

Les solutions industrielles adaptées pour traiter les rebuts de production et les produits en fin de
vie doivent respecter le cadre réglementaire

Pour le traitement des déchets dans la Communauté Européenne, la directive 2008/98/CE du
parlement européen a établi un cadre juridique. Elle a pour but de protéger I’environnement et
la santé humaine par la prévention des effets nuisibles de la production et de la gestion des
déchets. Elle propose une hiérarchie de gestion.

Cette hiérarchie a été transposée en droit frangais par 1’Ordonnance n°® 2010-1579 du 17
décembre 2010. L’Article L.541 -1 stipule :

e en priorités, prévenir et réduire la production et la nocivité des déchets, notamment en
agissant sur la conception, la fabrication et la distribution des substances et des produits et
en favorisant le réemploi ainsi que la diminution des incidences globales de 1’utilisation des
ressources et d’en améliorer 1’efficacité lors de leur utilisation.

e mettre en ceuvre une hiérarchie des modes de traitement des déchets consistant a privilégier
dans ’ordre : 1- la préparation en vue de la réutilisation, 2- le recyclage, 3- toute autre
valorisation, notamment énergétique, 4- 1’élimination.

La figure 1-9 montre les étapes générales réglementaires du recyclage et la hiérarchie du
traitement des déchets.
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Objectif : vers une économie circulaire
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Fig 1- 9 : Hiérarchisation et enjeux du recyclage [13]

L’alternative de recyclage des composites polyesters renforcés de fibres de verre proposée au
cours de nos travaux : le laminage avec une calandre chauffée, se situe entre la réutilisation et
le recyclage des déchets de ces composites pour une nouvelle application. Notre nouvelle
méthode respecte alors le cadre général réglementaire du recyclage.

Néanmoins, il existe d’autres solutions de recyclage qui respectent dans le cadre 1égislatif,
utilisées actuellement pour éliminer et valoriser les déchets des composites. Elles seront
détaillées dans la partie suivante.

1.3.3- Méthodes de réutilisation et de recyclage des composites

L’¢élimination et la valorisation des déchets des composites polyesters renforcés de fibres de
verre se font soit par la mise en décharge ou bien par le recyclage.

La mise en décharge n’est pas une solution pratique pour les déchets des composites. En effet,
actuellement, il y a une tendance a I’interdiction de la mise en décharge des déchets non ultimes.
Selon la loi 1975 [14], un déchet ultime est un déchet qui n’est plus susceptible d’étre traité dans
les conditions techniques et économiques. Les déchets de composites polyester ne sont pas
Iégalement considerés comme des déchets ultimes. Cependant, 1’absence de solutions
industrielles suffisantes conduit a la mise en décharge de 90% des déchets de composite
[10]. Donc, ces déchets demandent une vraie solution de traitement afin de réduire leur taux de
mise en décharge.

Meéthodes de recyclage : il existe différentes solutions techniques de recyclage des composites
permettant la valorisation et le traitement des déchets de ces matériaux, en garantissant de
valorisation matiere et énergétique. La figure 1-10 montre les principales méthodes de recyclage
de matériaux composites.
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Fig 1- 10 : Méthodes de recyclage de composites

1.3.3.1- Le recyclage mécanique

Le recyclage mécanique des composites consiste a broyer les déchets composites. Ce broyage
se fait principalement pour les composites thermodurcissables renforcés de fibres de verre. Il
permet de réduire la taille de déchets et de les transformer en des nouveaux produits pour des

nouvelles applications [8]. La figure 1-11 montre les différentes étapes du broyage :

Broya

oyage ) Poudre

secondaire : . L

. .. micronisé

micronisation
Fibres
courte

Déchiquetage k> Broyage Broyage .
primaire secondaire Tamisage
Poudre
: Fibres longues,
Tamisage Poudre

Fig 1- 11 : Etapes du broyage
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Le broyage dégrade les caractéristiques mécaniques des composites qui ne peuvent pas étre
réutilisés pour 1’application initiale.

La séparation des composants est difficile et les charges récupérées, par exemple dans le cas du
broyage des composites renforcés de fibres de verre, ne peuvent actuellement pas étre utilisées
économiquement car les charges vierges comme le carbonate de calcium et la silice sont
initialement disponibles a tres faible prix [15]. De plus 1’adhésion entre le broyat de composite
et la nouvelle résine est médiocre, 1’essentiel des fonctions chimiques du broyat utiles a la
réticulation et a I’adhésion sur les fibres, ayant réagi lors de la premicre mise en ceuvre, ne sont
plus disponibles lors de 1’étape de recyclage.

De plus, ce procédé est coliteux, de I'ordre de 450 euros/tonne a comparer au colt d’une
incinération en cimenterie de 150 euros/tonnes [16].

Ainsi, le broyage n’est pas une solution envisageable pour le recyclage des composites
polyester/fibres de verre. Ce procédé n’est également pas recommandé pour traiter les déchets
de composites en fin de vie [15] qui représentent généralement un volume supérieur a celui des
chutes de production (paragraphe 1.3.1).

1.3.3.2- Recyclage thermique

C’est le procédé le plus utilisé pour le recyclage des composites [17]. Il permet de transformer
les déchets en énergie et/ou en matériaux, en appliquant soit la combustion, soit la pyrolyse.
Plusieurs techniques de thermolyse présentent une valorisation énergétique associée a une
valorisation matiere des fibres qui peuvent étre utilisées pour une nouvelle application.

v L’incinération

L’incinération permet d’¢éliminer les déchets de ce type de composite par combustion avec
exces d’air, a une température supérieure a 850°C. Une bonne combustion nécessite un broyage
préalable du composite. La valorisation obtenue, uniquement énergétique, est médiocre.

v' Lathermolyse

Il existe plusieurs types de la thermolyse comme :

— lathermolyse a lit fixe : c’est un procédé de traitement thermique des déchets organiques
a une température élevée et en absence d’oxygene. Les déchets sont introduits dans un four
hermétique chauffé entre 450°C et 750°C [18].

A I’absence de I’air et sous 1’effet de chaleur, les déchets se décomposent en deux phases :
gaz et résidu solide. Les produits finaux ne contiennent ni dioxines, ni métaux lourds. La
phase gaz sert souvent a maintenir le niveau thermique du four.

Les résidus solides obtenus a la fin sont valorisables sous forme matiere.

— la thermolyse en bains fondus : c¢’est un procédé de thermolyse dont le bain sels fondus
est le milieu réactionnel. Il permet d’améliorer le rendement énergétique du recyclage.
Il peut obtenir des produits pétrochimiques de valeur ajoutée intéressante [18].
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— la thermolyse a lit fluidisé : ce procéde de recyclage est applicable pour recycler les
composites a base thermodurcissables renforcés par des fibres de verre [15]. 1l permet de
traiter ces composites quel que soit leur état : pré ou post-consommation.

Il se base sur la pyrolyse utilisant un lit de sable de silice par exemple, fluidisé par l'air
chaud. 1l se fait dans des conditions oxydantes. Il permet un chauffage rapide des matériaux
et libere les fibres par pyrolysation de la résine. Ainsi, une petite quantité d'oxygene est
nécessaire pour minimiser la formation de charbon, au risque de dégrader le renfort s’il
s’agit de carbone.

On obtient a la fin de ce procédé du gaz et des fibres. Le gaz dégagé de dégradation de la
fraction organique de la résine est mis dans une chambre de combustion secondaire a
environ 1000°C pour produire un gaz de combustion propre (pour la récupération d'énergie)
[15].

Généralement, cette technique ne permet pas la récupération de produits de la résine en
dehors des gaz [15]. Ainsi, la thermolyse ne permet pas la récupération des constituants
d’origine de la résine pour une réutilisation afin de fabriquer une nouvelle résine. D’autre
part, les températures de traitement qui sont assez élevées (comprises entre 450°C et
750°C), affectent les fibres, en dégradant leurs propriétés. Car les fibres souffrent de la
haute température. Dans le cas de fibres de verre, ce traitement les dégrade d’au moins 50%
et il les rend méme non réutilisables [15]. Finalement, la thermolyse n’est pas la meilleure
solution pour valoriser les déchets de composites polyesters/fibres de verre.

v' La pyrolyse

Cette technique peut se réaliser en absence ou en présence d'oxygéne et plus récemment en
présence de vapeur [15]. La séparation de la matrice du renfort se fait par la dégradation de la
matrice produit d’huile, des gaz et des solides produits (fibres, éventuellement charges et
omble).

Au cours de ces techniques, la résine est volatilisée en molécules de plus faible poids en
produisant principalement des gaz comme le dioxyde de carbone, I'nydrogene et le méthane et
aussi du charbon.

Les fibres sont finalement contaminées par ce charbon et nécessitent un post-traitement dans un
four & 450°C, au moins, pour les brdler. Par conséquent, les fibres de verre souffrent de hautes
températures de deux traitements successifs et leurs propriétés meécaniques chutent
considérablement autant que la température minimale du procédé est de 450 °C. Elles
deviennent inutilisables comme conséquence.

Donc, la pyrolyse n’est pas une solution pratique pour traiter les déchets de composites
thermodurcissables renforcés de fibres de verre car elle dégrade les fibres de verre en les rendant
non réutilisables a cause des hautes températures de ses deux traitements successifs. De méme,
c’est une technique cotiteuse. Elle n’est pas une solution économique comparant a la mise de
décharge qui reste toujours une option [15].
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1.3.3.3- Recyclage thermochimique

Le recyclage thermochimique des composites se fait principalement par la technique de
solvolyse. Elle permet de casser les liaisons dans les polyméres grace aux solvants pour former
des monomeres solubles dans le solvant. Ces complexes moléculaires sont réutilisables dans la
fabrication des résines [15]. Les produits finaux peuvent aussi réutiliser comme matiére
premiére dans les industries chimique et pétroliére.

La solvolyse s’effectue a une température supérieure a 250°C, fonction du type de résine. Cette
température pilote aussi la cinétique de réaction, d’autant plus rapide que la température est
élevee.

Il'y a plusieurs types de solvolyse dépendant du solvant utilisé comme I’hydrolyse ou I’eau est
le solvant.

L’inconvénient majeur de ce procédé est la dégradation importante des propriétés mécaniques
de fibres de verre, de I’ordre de 50% a 250°C, ce qui les rend pratiquement inutilisables. De
plus, les équipements utilisés sont tres chers a cause des conditions séveres de cette technique
comme la température et la pression. Par exemple, dans des conditions supercritiques ou I'eau
est le solvant, les réacteurs peuvent devenir colteux. lls doivent, en effet, résister a des
températures et des pressions élevées, ainsi qu'a la corrosion due aux propriétés modifiées des
solvants [15].

Un autre probleme de la solvolyse est la pollution parce que les catalyseurs et les solvants utilisés
peuvent étre toxiques. Leur séparation est difficile, ce qui rend leur réutilisation difficile comme
conséquence [15].

Cette méthode de recyclage est difficile a appliquer aux déchets de composites polyesters
renforcés de fibres de verre. Car les réseaux réticulés de ces composites empéchent la
pénétration et la diffusion du solvant a leurs cceurs. Ce qui complique la mise en ceuvre de la
solvolyse de ce type de composite [15].

Finalement, I’étude de différentes méthodes de recyclage quelles que soient les techniques
mécaniques, thermiques ou thermochimiques, nous a montré qu’elles fonctionnent
techniguement mais ne sont pas économiquement viables pour traiter les déchets de composites
polyesters/fibres de verre. Ce qui nous a motivé pour chercher une autre technique de recyclage
qui permet de valoriser ces déchets en conservant les propriétés mécaniques des fibres de verre,
a bas colt. La description de cette méthode alternative de recyclage de composites
polyesters/fibres de verre sera détaillée dans le paragraphe suivant.

1.4-Objectifs de la thése

Vu I’inefficacité des différentes solutions de recyclage présentées précédemment, I’objectif
principal de cette these est de proposer une solution alternative pour le recyclage des déchets de
composites a matrices polyesters insaturées en fibres de verre. Cette méthode devrait eviter le
broyage qui est une étape assez cotteuse a cause de I’usure des couteaux. Elle est généralement
adaptée aux picces de grandes tailles (coques de bateaux, pales d’€oliennes), viser une
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revalorisation matiere et étre économique et environnementalement peu impactante. Une
observation complémentaire a guidé le choix technique, 1’observation de 1’existence d’une
transition vitreuse de la matrice aux environs de 100°C. Cette nouvelle méthode est une
technique thermo-mécanique qui peut étre utilisable pour le recyclage des déchets de composites
thermodurcissables et de composites thermoplastiques. Elle s’agit du laminage avec une
calandre chauffée. Ce procédé peut étre appliqué aux déchets en fin de vie de grandes
dimensions comme les coques des bateaux, ou aux chutes de production. Différents aspects
seront étudiés comme la modification de la forme ou de 1’épaisseur.

Une étude de comportement mécanique du composite est nécessaire avant de commencer son
recyclage afin de comprendre sa réponse. En effet, ce composite est compose de résine polyester
qui présente un comportement quasi-élastique a la température ambiante, viscoélastique au
niveau de la transition vitreuse et de fibres de verre qui sont caractérisées par un comportement
purement élastique. Ainsi, le comportement du matériau composite peut étre un comportement
purement élastique, viscoélastique, pseudoplastique (résine hydrolysée, a forte température),
plastique ou visco-élastoplastique, tout dépend de la température, de la vitesse de déformation
et de taux de déformation (dynamique ou statique).

La premiére étape de cette étude est la caractérisation mécanique a différentes températures pour
identifier son comportement mécanique dynamique et statique. Des essais mécaniques comme
la traction et la flexion trois points, statiques et dynamiques, la relaxation des contraintes a
différentes températures, permettent une premiére approche de la détermination des propriétés
mécaniques et le comportement thermomécanique de ce composite. Une loi mécanique peut
alors étre identifiée grace a cette caractérisation. Elle permet de comprendre le comportement
du composite au cours du laminage, déterminer les conditions du laminage et modéliser
numériquement ce procedé.

La modification de la géométrie de la piéce demande plusieurs propriétés au matériau étudié :
- une déformation a la rupture suffisante
- une minimisation de D’effet mémoire soit par la présence de plasticité, soit par
I’utilisation de températures différentes qui permettent une déformation et, apres
refroidissement, une rétention de la nouvelle forme. Les temps caractéristiques du
procédé et du matériau sont a comparer.

Ainsi, le challenge est d’essayer de les laminer a une température alentour de leur température
de transition vitreuse, Tg, avec une calandre chauffée, en déterminant les conditions optimales
de leur laminage.

1.4.1- Laminage

1.4.1.1- Définition

Le laminage est un procédé de mise en forme. Il permet de réduire I’épaisseur de matériau, en
le déformant entre deux cylindres tournants dans le sens opposé (figure 1-12). Cette déformation
est obtenue par la compression et le cisaillement lors de son passage entre les cylindres. Dans
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le cas d’un métal, ce procédé est appelé laminage et il est représenté par une loi de comportement
élastoplastique. Dans le cas d’un élastomére, il est appelé calandrage et il est représenté par une
loi pseudoplastique.

Du point de vue mécanique, ce procédé est une opération qui met en ceuvre des forces, des
puissances et des masses pour 1’obtention de la géométrie adéquate pour le produit final. Les
cylindres de laminage sont généralement fabriqués en fonte car ils offrent une meilleure
résistance a la rupture en compression.

Il existe deux catégories de laminage : laminage symétrique et laminage asymetrique. En
effet, dans le cas du laminage symétrique, les cylindres possédent le méme rayon, la méme
vitesse de rotation et les mémes propriétés mécaniques alors que dans le cas du laminage
asymeétrique, ils présentent au moins un parametre différent comme la vitesse de rotation, rayon,

Cylindre en rotation

Plaque

Plaque d’épaisseur e
1 P d’épaisseur finale

initiale

Fig 1- 12 : Schéma explicatif du laminage

Généralement, le laminage peut se réaliser a température ambiante ou a haute température. On
parle alors du laminage a froid et du laminage a chaud.

Le laminage a froid permet, par écrouissage des métaux, d’accroitre la limite élastique du
matériau, sa résistance a la rupture et sa dureté. Mais, il dégrade sa ductilité. 1l provoque un
écrouissage local qui peut entrainer un dépassement des capacités de puissance du systeme de
laminage a froid.

Au cours de ce dernier, il y a lieu d’effectuer un traitement thermique afin de restaurer la
structure et éviter la rupture par endommagement. Ainsi, ce type de laminage permet d’obtenir
des tolérances serrées et un bon état de surface.
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Le laminage a chaud permet d’atteindre de fortes déformations du matériau en ajustant les
propriétés métallurgiques du produit final. Ce type de laminage est adapté pour des produits
épais et massifs car la plasticité des métaux est plus importante a hautes températures a cause
de la mobilité des dislocations [19].

1.4.1.2- Propriétés du laminage a chaud

Avant le laminage, une phase de réchauffage est nécessaire pour augmenter la ductilité du
matériau afin de faciliter sa mise en forme.

Dans le cas des aciers, le phénomeéne le plus observeé est la recristallisation. La recristallisation
est considéerée comme le mécanisme le plus efficace pour la déformation du matériau [20]. En
géneral, il y a la recristallisation dynamique qui est genérée au cours de la deformation lorsque
la température du matériau a laminer le permet et avant que son épaisseur ne soit inférieure a sa
valeur de sortie de laminoir. Cette recristallisation est une modification métallurgique au cours
de la déformation, due a I’écrouissage. Dans ce cas, les produits laminés sont moins durs que
les produits laminés & froid avant le traitement thermique.

Geénéralement, le laminage a chaud améliore les caractéristiques mécaniques dans le sens de
I’étirement (sens de laminage) [21]. Le composite & matrice polyester, amorphe, ne présente
pas de recristallisation. Toutefois, les parameétres thermomécaniques influencant d’une fagon
significative le laminage a chaud, sont la température et le coefficient de frottement
conditionnant la force d’entrainement du matériau entre les cylindres et 1’effort d’écartement
des cylindres. La maitrise de ces paramétres permet d’éviter les défauts engendrés par le
laminage. Ces défauts seront présentés dans la suite.

1.4.1.3- Défauts de laminage

Il existe plusieurs natures de défauts de laminage comme des :

e défauts géométriques: a cause de la rigidité finie des cylindres, ils se déforment
élastiquement sous les efforts de laminage appliqués qui vont modifier la géométrie des
produits, en générant des probléemes de profil et de planéité. Les transferts thermiques
interviennent également dans la formation d’un bombé thermique des cylindres.

e défauts métallurgiques : ils dépendent principalement du matériau utilisé. lls sont marqués
par des porosités et des fissures montrant I’endommagement du matériau laminé.

e défauts de surface : parmi ces defauts, on trouve la corrosion et les défauts de rugosités.

Dans notre cas, le laminage du composite polyester renforcé de fibres de verre, les seuls défauts
qui peuvent nous concerner, sont les défauts géométriques et la création de fissures.
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1.4.2-  Calandrage des élastomeres et caractéristiques de la calandre

1.4.2.1- Calandrage des élastomeres [22]

Les élastomeres sont des polymeéres dont la température de transition vitreuse est inférieure a la
température ambiante. 1ls sont constitués de longues chaines moléculaires qui sont réticulées
dans la plupart de leurs utilisations. La longueur des chaines permet d’obtenir un module
¢lastique de I’ordre du MPa sur une large plage de température (typiquement sur un intervalle
de 200 a 300°C au-dessus de la transition vitreuse). Leur mise en forme (élastomeres naturels
ou synthétiques) est généralement facile car ils possedent un faible module d’¢lasticité a
température ambiante.

Parmi les procédés de mise en forme, on trouve le calandrage qui conduit dans le cas des
élastomeéres a obtenir des produits semi-finis qui seront vulcanisés apres.

Dans le cas du caoutchouc, le calandrage consiste a déposer le caoutchouc sur un support ou
dans un moule afin de fabriquer des feuilles de faible épaisseur (3 mm maximum). Ces feuilles
sont utilisées apres pour la fabrication des composites en les recouvrant par des textiles ou des
fils métalliques.

Généralement, la premiére étape de fabrication des pieces en élastomeres par calandrage est le
mélangeage (ou malaxage) car les élastomeres ne peuvent pas étre utilisés dans leur état brut.
Donc, avant leur mise en ceuvre, des ingrédients y sont ajoutés afin de donner les propriétés
désirées au produit final. Dans ce mélange, on trouve, 1’élastomere, des charges, des plastifiants,
des agents de protection, .... Ainsi, cette étape permet d’homogénéiser les divers ingrédients
ajoutés a 1’élastomére. Lors du mélangeage, et parfois dans une étape préalable a celui-Ci, Se
produit une « plastification » de 1’élastomeére. En effet, la plastification des élastomeres est
obtenue via deux mécanismes de dégradation :

- une dégradation mécanique a basse température : la rupture des chaines se produit
sous I’action de contraintes sans que les macromolécules n’aient le temps de relaxer
formant des plus petites molécules comme conséquence. Le taux de scission dépend des
contraintes de cisaillement, d’élongation, de la nature du polymeére et de la température.
En effet, lorsque la température augmente, les chaines de polymeres sont plus mobiles
et les temps de relaxation diminuent provoquant une diminution de la dégradation
mécanique.

- une thermo-oxydation a haute température : dans ce cas, la thermo-oxydation est la
rupture des chaines par une réaction chimique d’oxydation.

Pour les matériaux composites, le calandrage est un procede industriel employé principalement
pour des composites de fibres discontinues (mats), géneralement des fibres de carbone avec une
matrice thermoplastique comme le polypropyléne [23]. Il implique I'extrusion d'un mélange sec
de granulés ou de poudre de polymere et de fibres coupées qui sont ensuite granulés et moulés
par le moule d'injection ou de compression.
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Néanmoins, ce procedé du traitement des composites reste limité car il est confronté a des
nombreuses difficultés comme la limite de la fraction volumique de fibres dans le composite et
des difficultés d'alimentation du mélange sec de fibres et de matrice. Mais, le probleme le plus
important de la mise en forme de ces matériaux est la rupture significative des fibres, due a des
contraintes de cisaillement élevees conduisant a des propriétés mécaniques plus faibles. Pour
cela, il existe peu de travaux qui étudient le calandrage des fibres dans une matrice polymeére
thermoplastique pour produire des composites, comme les travaux de [S. Lukubira & A. Ogale]
[23], [J. Wang, Z. Du, T. Lian][24] et [A. Jiménez-Suarez, M. Campo, M. Sanchez , C. Romdn,
A. Urefia][25]. Tous ces travaux permettent d’identifier les caractéristiques du calandrage de
composite. En effet, dans les travaux de [S. Lukubira & A.Ogale] [23] , ils étaient intéressés par
le calandrage des composites polypropylene-fibres de carbone (fibres courtes + granulats de
polyropylene (PP)) pour produire des feuilles de ce composite, en le passant dans son état fondu
entre deux cylindres. lls ont trouvé que le calandrage multi passes distribue et disperse
efficacement les fibres de carbone dans tout le laminoir, avec une orientation de fibres préférée
dans le sens du calandrage.

Dans leurs travaux, J. Wang, Z. Du, T. Lian [24], ont réussi a appliquer le procédé
d'extrusion-calandrage pour produire d’une fagon continue les composites SPC. Ils ont trouve
que ce procédé a I’avantage d’éviter les inconvénients des autres méthodes telles que le
compactage a chaud, I'imprégnation en solution et I’empilement de films. Mais, il posséde
quelques inconvénients comme : la longue durée de cycle, le fonctionnement peu pratique et le
coQt onéreux.

D’autre part, ils ont prouvé que la température possede un effet significatif sur les propriétés
de traction et d’interface. La vitesse de rotation des rouleaux a également un effet non
négligeable sur ces derniers. En effet, l'augmentation de la vitesse des rouleaux peut favoriser
I'adhérence interfaciale conduisant a I'amélioration des propriétés de traction et d'interface.

A. Jiménez-Suarez, M. Campo, M. Sanchez, C. Romoén, A. Urefia [25] ont utilisé le
calandrage pour disperser les nanofibres de carbone dans la résine époxy non durcie a faible
viscosité, afin d’éviter 1'utilisation de solvants organiques nécessaires dans les méthodes
chimiques. Ils ont travaillé avec trois rouleaux en contrdlant la distance entre eux car elle a un
effet sur la dispersion finale du nano-renfort.

En conclusion, le calandrage des composites a plusieurs applications comme nous 1’avons vu
précedemment. Ses applications sont limitées par 1’utilisation des fibres courtes et de matrice
thermoplastique. Ainsi, il reste peu exploité pour d’autres formes et matériaux de composites
thermoplastiques. Cependant, ce procédé n’a été jamais appliqué a des composites
thermodurcissables car il a des difficultés de durcissement lors de leur mise en forme.
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Caracteristiques de calandre [26]

Une calandre est une machine composée d’au moins deux cylindres. Il existe différents types de
calandres tout dépend du nombre et de la disposition des cylindres. La figure 1-13 montre des
exemples de la calandre.

Fig 1-

™ obmarrsion
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13 : Differents types de calandre (de gauche a droite : en « I », en « L » ou « L inversé » et
enfin en « Z »[22]

Il existe plusieurs paramétres qui configurent la calandre comme :

— la vitesse de calandrage et d’entrainement

La vitesse de calandrage dépend du nombre de cylindres. Généralement, les cylindres sont
entrainés par une boite de vitesses qui assure la transmission du mouvement par cardan et
par train d’engrenage. Il existe aussi des calandres dont chaque cylindre est entrainé par
son propre moteur, qui est lecas.

— le systéme de chauffage

Les cylindres de la calandre peuvent étre chauffés par de 1’eau chaude sous pression, par
une huile spéciale, par électricite, ... Dans ce cas, les cylindres de la calandre sont chauffés
par des résistances électriques.

— les cylindres

Il faut adapter la longueur des cylindres a la largeur des plaques laminées. De méme, les
surfaces des cylindres doivent présenter une grande dureté et un excellent polissage. En
effet, au cours du laminage, le phénomene de flexion apparait au niveau des cylindres. Ce
fléchissement des cylindres provoque par la suite, une surépaisseur au centre de plaque
laminée. Ainsi, un bon état de surface et un matériau résistant des cylindres de la calandre
permettent de garantir une bonne qualité de produit laminé avec une épaisseur uniforme.

En conclusion, nous pouvons constater que les paramétres de la calandre du laminage comme
la vitesse de rotation, la rugosité et le matériau de surface des cylindres permettent de garantir
la qualité du produit final. Ainsi, une maitrise de ces parametres est primordiale lors du laminage
de composite polyester/fibres de verre afin d’assurer son traitement. Une caractérisation
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thermochimique et thermomécanique du composite a différentes températures est alors
nécessaire pour déterminer son comportement lors du processus du laminage avec une calandre
chauffée. Aussi, une caractérisation tribologique de ce composite est demandée afin d’étudier
son comportement de frottement sous différentes conditions et déterminer son coefficient de
frottement contre le matériau de la calandre du laminage, a différentes températures. Ces
différentes caractérisations nous permettent d’estimer les conditions optimales du laminage de
ce type de composite. Elles seront détaillées dans la partie suivante.

I.5- Caractérisation thermochimique et thermomécanique

1.5.1- Caractérisation thermochimique

Généralement, la technique utilisée pour caractériser le comportement thermochimique des
polymeéres est la mesure par DSC (Differential Scanning Calorimetry). C’est une technique
utilisée pour étudier la réponse thermique des polymeéres lorsqu'ils sont chauffés.

Les déterminations de la température de transition vitreuse (Tg), de la température de
cristallisation (T¢), de la température de fusion (Ts), de la capacité thermique spécifique C, et du
degré de polymeérisation sont possibles (ou bien de la cinétique de transformation), en traitant
les transitions présentes ayant une signature thermique.

1.5.2- Caractérisation thermomécanique

1.5.2.1- Comportement dynamique en fonction de la température

Le comportement mécanique de la résine, composant majoritaire du composite, est assez
similaire a celui d’un élastomeére chargé. En effet, aprés réticulation, la résine peut étre vue
comme un réseau de chaines polyester réticulées par du styréne ou un réseau de chaines
styréniques liées par des ponts de polyester. La transition vitreuse du polystyréne est de 1’ordre
de 100°C, celle du polyester est plus élevée (non observée en DSC en dessous de 200°C). Le
polyester peut aussi étre vu comme une charge (particules rigides connectées au réseau de
polymeére) dans une matrice de polystyréne [27]. Il n’est en outre pas exclu, méme si cela n’a
pas été vérifié dans nos conditions de mise en ceuvre, qu’une s€paration de phase se produise au
cours de la réticulation. Aux températures inférieures a leurs transitions vitreuses, le
comportement des élastomeéres est comparable a celui des thermoplastiques, aux températures
supérieures a la transition vitreuse, les thermoplastiques industriels atteignent une zone
d’écoulement alors que les élastomeéres réticulés présentent un plateau ou le module élastique
est peu dépendant de la température, jusqu’a, la destruction thermique du matériau.

v' Comportement dynamique des élastomeéres

En genéral, la déformation en mode sinusoidal est composéee de deux composantes (figure 1-
14), telles qu’il y a une composante en phase par rapport a la contrainte appliquée, c’est la
déformation élastique de module E'. L’autre composante est en quadrature retard E”, c’est la
déformation visqueuse. On a donc, E'=E’ + i E” ou E’ : le module de conservation (relié¢ a
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I'énergie ¢élastique emmagasinée) et E” : le module de perte (reli¢ a 1'énergie dissipée par la

E

viscosité). Soittan(8) = — , le facteur de perte qui permet de mesurer la perte d'énergie par

EI
frottement interne du matériau.
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Fig 1- 14 : Composantes de la déformation en régime sinusoidal d’un élastomére [28]

Généralement, les polymeres sont caractérisés par un comportement dynamique linéaire en
fonction de la température [29]. La figure 1-15 montre le comportement linéaire d’un élastomere
chargé avec différents taux de silice en fonction de la température dans le domaine linéaire,

c’est-a-dire lorsque le module est indépendant de la contrainte appliquée.

En interprétant cette figure, les élastomeres montrent une diminution du module lorsque la

température augmente, un pic du module de perte (E") et du facteur de perte ( tan(d) = %), a

une fréquence donnée. Ainsi, I’élastomére dissipe plus d’énergie, a la transition vitreuse, en
général caractérisée par le maximum du tan .

L’¢évolution du module ¢lastique présente trois zones :

- un plateau vitreux : le matériau présente un module plus important que celui de la

matrice a cause de la présence d’une phase (charge) plus rigide que la matrice.

- une zone de transition vitreuse/caoutchoutique : elle est caractérisée par une chute du

module élastique.

- une zone caoutchoutique : une augmentation du module élastique a lieu avec
I’augmentation de la fraction volumique de charge Ce module décroit avec 1’élévation
de la température, traduisant I’implication des mécanismes thermiquement activés [29].
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B8O

Fig 1- 15 : a) Evolution du module élastique E’, b) de E" et ¢) de tan 6 en fonction de
température [29]

v Etude des propriétés d’élasticité a haute température en relation avec la
microstructure :

Généralement, lorsque la température augmente, le module d’Young diminue car 1’agitation
thermique provoque 1’éloignement des atomes. Donc, I’augmentation (ou diminution) de la
température se traduit par une décroissance (ou croissance) sensible de la rigidité élastique du
matériau et donc de son module d’Young [30].

Pour les matériaux hétérogeénes, la variation du module d’Young avec la température décrit
souvent une boucle d’hystérésis (la propriété d'un systeme dont I'évolution ne suit pas le méme
chemin selon une augmentation ou diminution d’une cause extérieure). Des écarts & ce
comportement sont remarqués lors des modifications de la microstructure ou des
transformations physico-chimiques qui interviennent. Il existe plusieurs comportements du
module d”Young en fonction de la température. Parmi ces comportements, on peut citer [31] :

- Cas d’un matériau stable

Un matériau qui ne subit pas de transformation, possede une diminution quasi linéaire et
réversible du module d’Young en fonction de la température. La figure 1-16/A) illustre ce
comportement.
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- Cas particulier d’un verre sujet a recristallisation

La figure 1-16/B) montre le comportement d’un verre azoté a haute température. En effet, le
module d’Young décroit progressivement. 1l y a un changement de pente vers 960°C qui
caractérise le passage de la transition vitreuse. Le changement de pente marqué permet de
déterminer la température de transition vitreuse de ce verre. Au-dela de sa transition vitreuse,
ce type de verre est susceptible de recristalliser. La recristallisation cause une rigidification des
liaisons interatomiques.

Une augmentation de module est observée a la fin du palier isotherme a 1150°C.
Le comportement au refroidissement est ensuite similaire a celui d’un poly-cristal stable : le
module d’Young augmente progressivement jusqu’a la température ambiante.

- Cas particulier de la zircone (non-stabilisée)

La figure 1-16/C) présente les variations du module d’Young d’un matériau de type zircone.
Pour le comportement non stable, le module initial est inférieur au module mesuré apres
refroidissement. Ce décalage désigne 1’état de décohésion initial des particules, qui est
caractérisé¢ par un module d’Young inférieur a celui de matériau. Donc, la diminution de
I’endommagement lorsque la température augmente, est due a la fermeture de décohésions.

A): Variation du medule d*Young en fonction de la
tempeérature sur une alumine dense frittee

B): Variation du module d’Young en fonction de la
temperature dans un échantillon de verre azote

C) : Variation du module d'Young d’un THTZ
contenant environ 9% massique de phase vitreuse
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Fig 1- 16: Comportement de module d’Young en fonction de la température [31]

- Cas de matériaux endommagés [32]

La figure 1-17 montre I’évolution du module d’Young en fonction de la température. Cette
courbe présente un cycle d’hystérésis. Les différents stades de cette courbe sont :

e stade | : le module d’Young diminue Iégérement lorsque la température augmente en
raison de l'affaiblissement de la liaison atomique.
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e stade Il : le module d’Young augmente lorsque la température augmente. L'expansion
thermique de la partie « inclusion » est plus grande que celle de la matrice, de sorte que
les dommages initiaux sont réduits lorsque la température augmente.

e stade 1l : le module d"Young diminue lorsque la température augmente. Au-dela d'une
température donnée, des phases de faible viscosité sont formées conduisant a une chute
des propriétés élastiques.

e stade IV : les phases de faible viscosité se solidifient lorsque la température diminue et
la rigidité globale du matériau suit la méme tendance.

e stade V : le module de Young augmente encore lorsque la température diminue. Les
liaisons interatomiques sont rigidifiées.

e stade VI : les contraintes internes deviennent suffisantes pour endommager le matériau.
En début de refroidissement, la phase vitreuse, qui a haute température, a comblé les
endommagements restants. Ainsi, le matériau se solidifie et conserve des bonnes propriétés
d’élasticité.
110 ~
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Fig 1- 17 : Variations du module d"Young pour un modele multi-inclusions [32]

v Présentation d’effet Payne

En général, le comportement des elastomeres charges est caractérisé par une diminution du
module élastique lorsque la déformation augmente : ¢’est le phénomeéne effet Payne [28], [29],
[33], [34] (figure 1-18/A). Cette chute de module est accompagnée par une augmentation du
module de perte G”. Ce phénoméne est di & la présence des charges dans la matrice
d’élastomere, qui présente a la fois le comportement mécanique du solide (caractérisé par un
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module élastique d'origine entropique) et un comportement visqueux (qui est connu par un retard
a la réponse et une perte d’énergie a chaque cycle de déformation). On parle donc de
comportement viscoélastique.

Le module initial G(; dépend du reseau des charges et des interactions entre les particules
renfor¢antes. L’effet Payne est interprété comme la rupture d'un réseau de charge [29], en
comparant une matrice non chargée avec une matrice chargée.

Pour une matrice non chargée, le module initial G(; correspond au module dans le plateau
caoutchoutique qui reste constant alors que pour une matrice chargée, il chute au cours de la
déformation du cisaillement y, mais il reste plus important que celui de la matrice non chargée.
Cette observation marque la rigidité des charges, qui est plus importante que celle de matrice.
Cependant, le facteur de perte tan 6 évolue avec la déformation traduisant la dissipation de
I’énergie. La figure 2-18/B montre la variation du module de perte (G’’) en fonction de la
déformation pour un élastomere charge.

A) Effet Payne pour un élastomére chargé B) Evolution des différentes composantes de
déformation d'un élastomére chargé
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Fig 1- 18: Courbe typique de I'effet Payne pour un élastomere chargé [28]

1.5.2.2- Etude d’endommagement et de vieillissement de polyméres

L’étude d’endommagement et de vieillissement est nécessaire pour ce travail. En effet, le
traitement d’endommagement aide a comprendre le comportement du matériau suite a des
sollicitations physiques ou chimiques.

En plus, I’analyse de comportement des déchets en composite en fin de vie qui seront représentés
par des composites neufs vieillis, permet de déterminer le comportement de ces matériaux en
identifiant les phénomeénes lors du vieillissement.
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v Généralités sur ’endommagement

e Définition d’endommagement :

L’endommagement est défini comme étant 1’apparition d’un dommage di a une usure ou a des
sollicitations physiques ou chimiques. Il cause une dégradation des capacités physiques d’un
matériau conduisant en général a sa rupture. En effet, le dommage caractérise le degré
d’avancement de la dégradation qui précéde une défaillance.

Donc, I’endommagement est 1’ensemble des évolutions provoquant des détériorations
microstructurales irréversibles.

Pour les matériaux isotropes, il dépend essentiellement du mode de chargement.

Pour les matériaux qui possédent une anisotropie non négligeable comme les composites a haute
performance, 1’état des défauts dépend aussi de 1’arrangement géométrique de leurs composants
[35]. Pour les composites a fibres courtes, il existe généralement quatre types
d’endommagement locaux susceptibles de se développer, qui sont [36] :

« la fissuration matricielle : I’interface charge-matrice ou les porosités présentes dans la
matrice sont considérés comme 1’origine de [I’initiation des microfissures. Ces
microfissures se developpent et se propagent selon la direction perpendiculaire au
chargement appliqué.

e Ladécohésion a I’interface fibre-matrice : c’est le mécanisme de rupture le plus remarqué.
Il est associ¢ a la qualité d’adhésion entre les surfaces.

« Larupture defibre : on I’observe si I’interface est résistante et les fibres sont bien orientées
selon la direction principale du chargement. Alors, des ruptures et des fragmentations des
fibres peuvent étre observées.

o Le mécanisme de rupture par pseudo-délaminage : c’est un délaminage local entre les
fibres, a cause de la microstructure pseudostratifiée. Ce phénomeéne peut avoir lieu avant
la séparation totale en deux ou plusieurs parties distinctes du matériau. Ce type
d’endommagement peut étre consécutif a I’absorption d’énergie lors d’un accident.

A 1’échelle microscopique, I’endommagement du composite est observé avec le phénomene de
décohésion renfort/matrice. Il est caractérisé par des pertes d’adhérence entre la fibre et la
matrice.

A T’échelle macroscopique, plusieurs fissures intra-laminaires apparaissent selon 1’orientation
des plis de renforts comme la rupture de fibres en fin de vie et le decollement entre les plis :
c’est le phénomene de délaminage.

La figure 1-19 montre les différents endommagements qui peuvent apparaitre au sein d’un
composite :
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rupture longitudinale
de la matnce

1) Décohésion fibre/matrice
2) Rupture de la fibre

3) Fissuration longitudinale
4) Fissuration transversale de
matrice

interlammaire

a) Modes de rume b) Fissuration du stratifié

Fig 1- 19 : Endommagements dans un composite [37]

e Types de chargement et endommagement

En général, I’endommagement du matériau composite peut étre obtenu par plusieurs types de
chargement mécanique. Ainsi, une analyse des sollicitations mécaniques en modes de chargement
est nécessaire pour prévenir le risque de défaillance brutale et anticiper la propagation des défauts
existants.

On distingue plusieurs modes de chargement comme :

* le chargement monotone
Dans ce mode, le chargement se fait d’une fagon continue, en imposant un déplacement ou une
charge. Le mode de défaillance de ce mode est principalement la rupture.

*  le chargement cyclique

Pour ce type de chargement, la charge (ou le déplacement) varie d’une maniere cyclique au cours
du temps. On atteint la rupture aprés un certain nombre de cycles dépendant des conditions de
chargement. On parle alors de fatigue. La figure 1-20 montre le profil de ce chargement.

niveau maxinmum

niveau moyen

NN N___N___N__

niveau minimum

— Force ou
déplacement

— temps

Fig 1- 20 : Chargement cyclique [38]

*  Chargements complexes

C’est une combinaison des modes de chargement. En effet, une structure peut étre le siege d’un
chargement cyclique au cours du temps et a haute température. On parle ainsi d’interaction
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fatigue-fluage. Si une structure est sollicitée en fatigue, elle peut atteindre sa rupture en charge
limite s’il y a une fissure qui s’y propage lentement [38].

v Etude du comportement cyclique

Les propriétés mécaniques des composites dépendent de plusieurs parametres comme la vitesse
de déformation, la température, le mode de chargement... Il existe plusieurs comportements
dépendant des sollicitations appliquées dont on peut citer la traction cyclique / comportement
sous sollicitations cycliques (fatigue). La figure 1-21 montre la courbe de traction cyclique
uniaxiale de ce type de chargement. Ici, elle se caractérise par une partie élastique linéaire [OA]
et une partie non linéaire plastique [AB].

Fig 1- 21 : Courbe de traction cyclique

Au cours d’un déchargement, la courbe présente une premicére partie élastique [BC], puis a nouveau
une zone non linéaire a partir du point C. La boucle de déchargement est appelée la boucle
d’hystérese. Elle désigne 1’énergie dissipée en déformation plastique sous forme de chaleur.

Si on applique des sollicitations cycliques a une structure, la boucle d’hystérése évolue. Elle tend
a se stabiliser dans une forme définitive aprés 1’accommodation des contraintes [39]. Il existe
principalement quatre types d’évolutions dépendantes des déformations appliquées. La figure 1-22
résume ces quatre types d’évolution.

52



Chapitre 111 : Caractérisation tribologique de composites de résine polyester insaturé renforcé de fibres de verre

AL Emax T“ {

“mmin v

- Durcissement cyclique

- Adoucissement cyclique T(_\/\/\/_r. II/K’/f\ !' -

' o ,cy J)
¥ & T’/ \v’/ \/ \\// / ( / /4 A /'/ /e i
- Relaxation de contrainte B T — A ‘\ e , -/
\/ \/ ! WN"
moyenne \ N\ ¥
&
n" o 4 ,‘\ /’ f Yoy }
/ A=A~ A [\ V¥
- Effet ‘rochet’ " \/ / AVAVA /A1
' l\ / \ { ‘44“{ /G
('Tn in A&t

Fig 1- 22 : Courbe de traction cyclique [39]
v" Phénomeénes observés lors du chargement cyclique

- Effet Mullins
e Description du phénomene

Suite a un chargement cyclique a grandes déeformations, les élastoméres perdent leurs rigidites.
Mullins est le premier qui a décrit précisément ce phénomeéne (Mullins et Tobin, 1957) [40],
[41]. T existe trois observations qui définissent 1’effet Mullins [41], qui sont :

* aune déformation constante et apres plusieurs extensions, le matériau s’adoucit. On parle
Ainsi de ’accommodation

* le comportement a grandes déformations ne dépend pas de I’histoire du matériau a petites
déformations.

* le comportement se raidit rapidement lorsqu’on rapproche de 1’extension maximale atteinte
précédemment au cours du chargement.

L’effet Mullins est I'un des phénomenes les plus étudiés dans le cas d’élastomeres. En effet,

la description de I’effet Mullins est basée sur deux principales approches qui sont [42]:

* |a premiére approche est faite par Mullins et Tobin, 1954 et 1965. lls proposent un modele
mécanique comportant deux phases de caoutchouc : un souple et un dur. Au cours du
chargement, le caoutchouc dur se « transforme » en caoutchouc mou.
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* |a deuxieme approche repose sur la mécanique de I’endommagement continu. Elle fait
correspondre implicitement les dommages a la rupture des chaines de polymeres faibles.
Ainsi I’effet Mullins est considéré comme le dommage qui dépend de la déformation
maximale atteinte durant I’historique des déformations [43].

En appliquant un chargement cyclique & un élastomére, son comportement mécanique se
modifie aprés le premier cycle de chargement. Ce changement se traduit par une perte de
rigidité : ¢’est ’effet Mullins. Réellement, au cours du 1° cycle jusqu’au chargement imposé,
le matériau reste non endommagé comme le montre la courbe 1 sur la figure 1-23. Le deuxieme
chargement (courbe 2) a la méme allure que celle du premier cycle mais avec une chute de
raideur et plus d’étirement. Pour « n » cycles, les charges et décharges ont toutes une allure
identique mais avec une chute de rigidité, plus importante que celle du premier adoucissement
jusqu'a un nouvel équilibre. En effet, I’adoucissement apparait plus dans les ¢lastomeres charges
que dans les élastomeéres purs [28]. Mullins en 1948 [44] a montré que le degré d'adoucissement
n'est pas identique dans toutes les directions. De plus, I'adoucissement dans la direction
d'étirement est deux fois supérieur a l'adoucissement dans la direction perpendiculaire a
I'extension [28].

Lors de la sollicitation, les zones pauvres en charges sont principalement déformées. Ce qui
augmente localement la contrainte [28]. Mullins a constaté que si a partir du cycle stabilisé, la
méme éprouvette est étirée a un niveau d'élongation supérieur a celui du premier cycle, le
matériau retrouve le comportement de la premiére traction (trajet let 2 sur la figure 1-23) [43].

Au cours de tous ces cycles de la sollicitation, si le chargement maximal atteint n’a pas dépassé
une valeur limite, le chargement se fait d’une fagon réversible. En effet, Mullins en 1969 [44] a
démontré que ces matériaux peuvent récupérer partiellement ou totalement leurs propriétés
d'origine en plusieurs jours a température ambiante.

Par ailleurs, Bueche [45] a observé que les élastomeéres peuvent récupérer 50% de leurs raideurs
s’ils ont ét¢ mis a 100°C pendant une heure. Ainsi on accélére le recouvrement de leurs
comportements par la température.

L’endommagement continu dans le temps est négligeable par rapport a I'endommagement di
aux premiers cycles de chargement. Mullins a assimilé le renforcement dans cette gamme de
déformation (>1) a une modification de 1’¢lasticité par une amplification de la contrainte et de
la déformation.
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Fig 1- 23 : Effet Mullins [28]

Origine de ’effet Mullins

En général, ’endommagement de structure au cours de chargements cycliques peut étre a
I’origine d’un dommage interne de la structure ou d’un glissement des chaines de polyméres. S.
Cantournet, R. Desmorat et J. Besson [42] ont proposé un modéle pour modéliser 1’effet Mullins
pour le caoutchouc naturel et synthétique contenant des charges (figure 1-24). lls ont expliqué
I’adoucissement des contraintes cycliques par le frottement interne et le glissement entre les
chaines moléculaires et des charges et non par la microfissuration. Mais, 1’adoucissement des
contraintes peut provenir de I’endommagement des charges dans le matériau comme
I’interprétent Mullins et Tobin en 1957 [41]. Ainsi, la cause d’adoucissement dépend du
matériau et du son historique.

Stress

/| Cyclic Stress
/ Softening
/s

Strain

Fig 1- 24 : Comportement mécanique idéalisé de Mullins pour élastomeére [42]

En s’intéressant a 1’amplification de la déformation locale de matrice, on trouve plusieurs
travaux qui traitent de ce phénoméne comme les travaux de Bueche [45] et de Dannenberg [28].

Bueche [23] a montré que la rupture d’une chaine polymeére se produit lorsque la distance entre
deux charges atteint 1'extension limite de celle-ci. Donc, avec les differentes longueurs des
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chaines dans le réseau, la rupture de matrice se fait a tous les niveaux de déformation. Ce qui
explique ’adoucissement de contrainte entre deux chargements consécutifs en déformation
(figure 1-25 /A\)), mais ne rend pas bien compte de la récupération.

A) Mécanisme de déformation selon Bueche B) Mécanisme de déformation selon Dannenberg

Etat initial : & =0 @ Etat initial : & =0 @
Etatl: &, > ¢, %@—P Etatl: g, > <— @—v

AN —
Eat2: 6> ‘__' Eat2: &6 +— @——— —— 0 —

Fig 1- 25 : Mécanismes de déformation d’un élastomére non chargé selon Bueche (A) et
Dannenberg (B) [28]

L’effet Mullins pour Dannenberg [45] est la rupture des liaisons entre les particules de charge
et les chaines. En effet, la réaction polymérisation conduit a la formation de chaines de
différentes longueurs entre les particules de charge.

Considérons deux particules de charge liées par des chaines différentes comme la montre figure
1-26. Les chaines A (ga), B (e8), et C (sc), telles que €c > €8 > €a, Se rompent progressivement au
fur et a mesure lorsqu'elles atteignent leurs extensions maximales. Donc, avec 1’évolution de la
déformation, une concentration de contrainte se fait au niveau des chaines les plus courtes qui
commencent a glisser sur les surfaces des autres chaines avant de se rompre.

Fig 1- 26 : Jonctions de la chaine de particules de charge [44]

Dannenberg [28] prend en compte les interactions entre la charge et la matrice. Il explique
I’adoucissement des contraintes par le glissement des segments des chaines moléculaires sur la
surface de charge sous I’action de la déformation appliquée. Donc, ce glissement permet a la totalité
du réseau d’accommoder la déformation appliquée jusqu’a la rupture. Il démontre que la
redistribution des contraintes sur les chaines voisines provoque un alignement des molécules et une
résistance supplémentaire (figure 1-25/B)).

Du point de vue énergétique, ce comportement emmagasine 1’énergie qui sera restituée par la suite
au cours du glissement des chaines.

En se basant sur ces différentes études, on constate que I’adoucissement des contraintes est di
principalement au réarrangement du réseau moléculaire impliquant le déplacement des jonctions
du réseau [44]. La conséquence principale de ce réarrangement est 1’augmentation apparente de la
longueur moyenne des chaines de polyméres.
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Influence de I’effet Mullins sur le comportement mécanique

Les propriétés du matériau a la rupture se modifient a cause de la présence d’effet Mullins. En
réalité, au cours des grandes déformations, de fortes concentrations de contrainte autour des plus
gros agglomérats de renfort, ont été observées. Cette concentration de contrainte déclenche une
décohésion a I’interface entre la charge et la matrice, mise en eévidence expérimentalement en
traction [29].

Dans 1’étude de Farris [29] qui tient compte dans son interprétation de la courbe contrainte-
déformation, la decohésion et la formation de vide, il a trouvé que la contrainte dépend de 1’état
de I’interface (degré d’interaction) entre la charge et la matrice, et des propriétés de la matrice
comme son degré de réticulation. Il a observé que si I’adhérence entre la matrice et la charge est
tres forte, une cavité peut se former au sein de la matrice au voisinage de I’interface.

Finalement, on peut conclure que I’interface entre les deux phases, a une grande influence sur
les propriétés a la rupture. La contrainte a la rupture dépend de I’utilisation de promoteur
d’adhésion comme les agents de couplage qui améliorent le transfert de contrainte et qui
accélérent la réticulation du composite. Cet agent est un facteur important pour déterminer la
déformation a la rupture. Si les interactions a I’interface sont faibles, elles limitent le transfert
des contraintes et risquent de créer des décohésions des phases du matériau.

Prévisions de I’effet Mullins

Plusieurs travaux ont étudié et développé des approches qui permettent de simuler le chargement
et le déchargement avec I’effet Mullins et de prédire le comportement de matériau avec ce
phénomene, en se rapprochant du cas réel.

Parmi ces travaux, on peut citer R.K-Luo [46]. 11 a utilisé I’approche de 1’énergie de résilience
qui simule I’historique des chargements-déchargements cycliques,

L’approche proposée fournit une prédiction fiable qui peut étre utilisée pour la conception des
produits et les applications industrielles. Il a utilisé un indicateur de Mullins en termes de forces
de charge maximales pour la déformation résiduelle accumulée au cours des cycles de
chargement-déchargement afin d’évaluer les dommages dus a I’effet Mullins.

En conclusion, pour prendre en compte I’effet Mullins dans la caractérisation du matériau pour
des besoins généraux de conception industrielle, il suffit d’effectuer trois cycles
d’adoucissement avant d’effectuer la mesure.

Caractérisation du comportement cyclique des élastomeéres

Dans des conditions de charge cyclique, les élastomeéres révelent leur nature viscoélastique.
Deux phénoménes visqueux différents peuvent étre identifiés. Le premier phénoméne est le
comportement hystérétique. En effet, aprés I'accommodation a I'effet Mullins, les courbes de
chargement et de déchargement ne suivent pas le méme chemin, comme le montre la figure 1-
27/A).
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Lors des essais de chargement cyclique, il y une différence entre les efforts mesurés au cours du
chargement et ceux mesures durant le déchargement. C’est le phénoméne d’hystérese. Il s’agit
d’une dissipation d’énergie sous forme de chaleur. La quantité d’énergie dissipée est I’aire entre
les courbes. Ce phénomeéne peut étre d’origine visqueuse [42] (figure 1-27/B).

Le deuxiéme phénomene est la relaxation a long terme (figure 1-27/B). Elle est présente dans
tous les systemes non équilibrés. Ce phénomene prend un temps pour le retour a 1’équilibre ou
pour atteindre un nouvel état d’équilibre suite a une perturbation.

Pour les élastomeres réticulés non chargés, la relaxation est le résultat soit de 1’orientation et du
déplacement de courts segments de chaines macromoléculaires ou du regroupement et de la
réorganisation des chaines macromoléculaires avec des temps de réarrangement du réseau
macromoléculaire, soit a des réactions chimiques (post-réticulation, ...).

Les deux premieres causes correspondent a une relaxation physique alors que la derniére
correspond a une relaxation chimique. Si les élastoméres sont vulcanises et chargés en plus des
relaxations physiques et chimiques (de la matrice), il existe une autre relaxation qui correspond
a la décohésion matrice/charge [33].

A) Comportement d'Hystérése et
Comportement mécanique de Mullins idéalisé

B) Hystérésis résiduelle non visqueuse
(expérimenté sur NR rempli (black line))

Stress /i

Relaxation

Non viscous
Virgin curve

hysteresis

/____.-—-""'------- Straln /_:_:--"_‘"

Fig 1- 27: Comportement des élastoméres suite a un chargement cyclique [42]

v" Etude du vieillissement

Définition du vieillissement

Le vieillissement est une évolution lente des propriétes du matériau due a sa propre instabilité
ou a son environnement. Cette évolution est une dégradation soit de 1’état physique (contraintes
internes, ...) soit de I’état chimique (pénétration de petites molécules) du matériau. Ainsi on
peut définir la durée de vie du matériau pour désigner le temps au cours duquel une propriété
atteint un seuil critique en dessous duquel le matériau ne sera plus utilisable. Les principaux
types de vieillissement étudiés sont : le vieillissement physique et le vieillissement chimique.
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— Vieillissement physique : mécanique

Le vieillissement physique est la conséquence d’une réorganisation des chaines
macromoléculaires vers une configuration plus stable. En général, un polymére n’est pas dans
un état d’équilibre thermodynamique lorsque sa température est en dessous de sa tempeérature
de transition vitreuse [33].

Ce type de vieillissement se fait sans transfert de matiere. Il se fait particulierement par 1’étude
de I’effet des contraintes mécaniques et du phénomene de relaxation des contraintes.

Il existe plusieurs méthodes mécaniques pour réaliser le vieillissement physique comme la
traction cyclique (qui sera utilisée dans cette étude) et le procédé de fatigue du matériau
(expliquée dans paragraphe 11.5). Ainsi, la traction cyclique sera faite a haute température dans
ce cas, en faisant varier le type de chargement imposé pour savoir la réponse du composite suite
a différentes actions mécaniques cycliques indiquées dans le paragraphe 11.5.2.

— Vieillissement chimique

Il peut étre associé a un transfert de masse par une absorption/désorption de matiére par le
matériau (pénétration de solvants, migration d’adjuvants, eau ...). Pour ce type de
vieillissement, un changement irréversible de la composition matériau se présente, suite a des
réactions chimiques comme la post-réticulation ou la coupure de chaine (hydrolyse, solvolyse).
La post-réticulation implique une augmentation de la densité de réticulation qui va engendrer
une variation importante des propriétés mécaniques (élastiques et a la rupture) [33]. En plus, un
changement important des propriétés d’aspects et mécaniques telles que le craquelage ou la perte
des propriétés élastiques et a la rupture, peuvent accompagner cette modification du matériau.
Pour le vieillissement chimique, le procédé de I’hydrolyse a différentes températures est 1’une
des techniques les plus employées pour vieillir les matériaux chimiquement. ¢’est une technique
de solvolyse [47] permettant le traitement chimique en utilisant un solvant, qui est I’eau.

Au cours de I’hydrolyse, 1’absorption des molécules d’eau par un matériau polymere intervient
dans ses zones qui présentent des défauts structuraux comme les bulles d’air ou dans son réseau.
La présence de molécules d’eau dans le matériau va entrainer des phénomeénes physiques et
chimiques marquant les modifications de ses propriétés comme la plastification. En effet, le
phénoméne de plastification est le résultat de I’insertion des molécules d’eau dans le réseau
tridimensionnel par le biais des liaisons secondaires (inter-groupes) entre les chaines
macromoléculaires voisines (figure 1-28). Les liaisons brisées sont ainsi de type van der Waals
ou hydrogene laissant place a des liaisons hydrogeéne entre les molécules d’eau et les groupes
hydrophiles [48].

La plastification du réseau par les molécules d’eau engendre une augmentation de la mobilité
des chaines ou des segments de chaines macromoléculaires. Cette forte mobilité affecte
directement les propriétés physico-chimiques et mécaniques du polymere comme la diminution
des modules d’¢lasticité, de cisaillement et la contrainte a rupture, mais, en revanche, une
augmentation de la déformation a rupture.
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Il y a également le phénoméne du gonflement qui est causé par 1’absorption d’eau dans la
structure moléculaire. Ce gonflement est faible lorsque le volume libre dans le matériau est
saturé apres il devient fort lorsque la plastification entre en jeu en générant des contraintes
internes.

~~—- Chaine moléculaire principale Groupement hydrophile

. PR . —— Liaison hydrogéne
= Chaine moléculaire secondaire yarog

T T—
ERNEEL L RN,
P e Sl I

Polymére + Solvant:eau ——> Polymére plastifié par I'eau

@ Molécule d'eau

Fig 1- 28 : Schéma de la plastification d’un polymeére par I’eau [48]

Dans le cas d’une résine polyester insaturée, I’hydrolyse intervient sur les groupements ester
(R-(C=0) -OR’) du matériau, qui sont tres sensibles a la présence de 1’eau. L hydrolyse de ces
fonctions produit des acides carboxyliques (R-(C=0) -OH) et des alcools (R’-OH) (figure 1-
29).

0 0- 0o
™
A H H + R OR' 0 OR | == R OH + ROH
P
H
Water Ester H Carboxylic acid Alcohol

Fig 1- 29 : Réaction d’hydrolyse des fonctions esters [48]

En conclusion, pour étudier le comportement thermochimique du composite, nous allons le
caractériser en utilisant la technique de DSC, en identifiant ses propriétés chimiques. L’étude
de son comportement mécanique en statique sera faite, en utilisant la traction et la flexion 3
points statiques a différentes températures afin d’identifier son comportement en statique et ses
propriétés mécaniques en fonction de la température.

Une éetude de son comportement mécanique en dynamique sera réalisée pour determiner sa loi
de comportement et ses parameétres en fonction de la température et identifier les phénoménes
présents (comme effet Payne et I’hystérésis), en utilisant la flexion 3 points a des petites
déformations.

L’étude d’endommagement sera également réalisée en utilisant la traction cyclique a des
grandes déformations en dépassant la T4 du composite. Cette étude nous aide a determiner si le
phénomene d’effet Mullins existe pour ce composite.
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Finalement, 1’é¢tude de vieillissement sera faite, en utilisant la technique d’hydrolyse afin de
déterminer le comportement mécanique des déchets de composite en fin de vie et ses propriétés
mécaniques.

1.6- Caracteérisation tribologique de composite : étude bibliographique

1.6.1- Généralités de la tribologie de composite

La tribologie est la science qui traite des phénomeénes susceptibles de se produire entre deux
corps mateériels en contact, immobiles ou animés des mouvements relatifs. Elle sert a étudier les
interactions entre les surfaces solides en mouvement relatif [49]. Elle regroupe 1’ensemble des
sciences du frottement comme le contact des surfaces, 1’usure, le frottement, la lubrification ...

Un des objectifs de I’étude de la tribologie est de réduire ’usure des matériaux et d’augmenter
la durée de vie et la fiabilité des systéemes mécaniques, en maitrisant le frottement [50]. Ce
dernier se produit lorsque deux solides sont mis en contact sous 1’action d’une force normale F

et d’une force tangentielle T qui apparait et s’oppose a un déplacement relatif des deux solides
(figure 1- 30).

En général, la force F de frottement & une vitesse de glissement V, est principalement due a deux
forces : Fdéformation et Fadhésion tel que .

-

F= Fg¢rormation T Fadnésion (eq 1)

ﬁdéformation se produit lors de la déformation élastique de solides en contact, en provoquant une
résistance au déplacement. Cette force dépend de la géomeétrie des surfaces en contact (rugosité)
au cours du glissement et de leurs propriétés mecaniques.

F.dnesion €St liée aux interactions des molécules a courte portée dans les deux surfaces. Elle se
produit au cours de la création et de la rupture des liaisons moléculaires [51].

‘?

Fig 1- 30 : Schéma simplifié de deux solides en frottement
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Dans un contact glissant, le frottement génére une perte d’énergie mécanique parfois
considérable, qui est transformée en chaleur.
On définit généralement un facteur de frottement p tel que :

u=l. (€92)

Etant donné que F= Fdeformation + Fadhésion, donc le coefficient de frottement p s’écrit sous la
forme :

M= Hdéformation + adhésif (éq 3)

Pour des nombreux polymeéres, le frottement adhésif est dominant sous faibles charges alors
qu’a des fortes charges, la contribution de la déformation au frottement devient plus importante
[52].

Le frottement dépend aussi de la vitesse de glissement V et on distingue deux situations :

- V#0, on parle du frottement dynamique, pdtel que ITI = plFI (ég 4)
- V=0, on parle du frottement statique, ps tel que ITI < plF] (ég 5)

En général, il existe trois lois empiriques concernant le facteur de frottement dynamique [49] qui
sont :

- Amontons (1699) : U est indépendant de F

- Amontons (1699) : u est indépendant de I’aire apparente de contact A

- Coulomb (1785) : p est indépendant de la vitesse de glissement

En réalité, les mécanismes qui contrélent le frottement sont complexes et ils mettent souvent en
défaut ces trois lois empiriques [49].

Lors du frottement dynamique, une puissance P est dissipée, telle que :
P=TV=pFV (éq 6)

Donc, le frottement dynamique fait intervenir des phénomeénes dissipatifs [49]. Il n’est pas di
alors a des déformations élastiques ou des phénomenes réversibles.

Pour de nombreux matériaux, la force de frottement dynamique peut étre expliquée par des
forces adhésives Ta et des forces de déformations plastiques Tq.

Pour le frottement statique, il est baseé sur les mémes mécanismes que le frottement dynamique.
En effet, les forces adhésives ont tendance a augmenter avec le temps de contact en raison de
mécanismes a plus long terme comme la diffusion solide [49]. Ceci conduit a une augmentation
de la contribution adhésive au frottement.

Le coefficient de frottement est généralement mesurable a 1’aide d’un tribometre de type pion-
disque, présenté sur la figure 1-31. Il est caractérisé par un mouvement circulaire. Le coefficient
de frottement est obtenu a partir du couple de rotation.
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Fig 1- 31 : Schéma du tribometre de type pion-disque [53]

Le frottement conduit généralement a 1’usure des corps en contact. Cette usure est caractérisée
par une perte de matiere, un mouvement de matiére ou une transformation de la matiere en
surface du solide sous I’effet d’une interaction avec un autre milieu.

Les principales formes de I’usure (figure 1-32) sont[50] :

v usure adhésive : au cours de ce mécanisme, des jonctions ou des micro-soudures se
forment entre les surfaces en frottement. Si les jonctions sont faibles, le cisaillement se
limite a I’interface et 1’usure n’aura pas lieu (nulle). Si ces jonctions sont fortes, le
cisaillement se produit ainsi a I’intérieur du matériau le plus mou.

v' usure abrasive : ce type d’usure apparait lorsqu’un matériau dur est au contact avec un
autre qui est mou. Les stries d’usures sont paralleles a la direction de glissement.

v’ usure par fatigue : elle se produit lorsqu’un matériau est soumis a des sollicitations
cycliques. Les fissures se propagent dans le matériau a cause des contraintes développées
dans ses couches superficielles. Lorsque ces fissures atteignent une taille critique, elles
donnent naissance a des particules d’usure. On parle alors d’usure par délaminage.

v' usure tribo-chimique : ce type d’usure aide a la croissance d’un film de produits de
réaction résultant des interactions chimiques entre les surfaces en frottement et
I’environnement. Parmi les formes connues de ce type d’usure, on trouve I’usure par tribo-
oxydation pendant laquelle 1’échauffement produit par le frottement accélére la croissance
d’un film d’oxyde jusqu’a atteindre une certaine épaisseur critique. Ces films se détachent
du substrat et vont soit participer a I’'usure ou évacuer du chemin de frottement.
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Fig 1- 32 : Formes d’usure: a) usure adhésive; b) usure abrasive; c)usure par fatigue; d) usure
tribochimique [50]

Ces différentes formes d’usure conduisent a la détérioration du matériau. Elle est caractérisée
par le détachement des particules le long de I’interface, en construisant le troisieme corps [54].
Dans le cas de frottement métal/polymeére, une transition dans la vitesse d usure peut avoir lieu
avec ’augmentation de charge. Généralement, cette transition est liée & I’échauffement induit
par la dissipation d’énergie par frottement permettant au polymere d’atteindre sa transition
vitreuse. Ainsi, ['usure de polymére est marquée par la formation de films de transfert formés
de particules de son usure. Ces particules qui adhérent plus au moins a la surface métallique
peuvent augmenter le frottement [55]. Ainsi, la présence du troisiéme corps augmente le
frottement.

1.6.2- Parametres influencant la tribologie

Le coefficient de frottement de la majorité des matériaux dépend de plusieurs paramétres [56]
comme : la nature des matériaux en contact, la rugosité des surfaces en contact, la température,
I’humidité relative, la force normale, la vitesse de glissement, .... Et plus particuliérement pour
le composite, 1’orientation des fibres joue un rdle important dans le comportement tribologique
[57]. En effet, I'anisotropie de frottement est liée a l'orientation des fibres par rapport a la
direction de glissement [58].

v Influence de la composition du composite

Généralement, le comportement tribologique d’un composite dépend fortement de sa
composition. En effet, ’incorporation de son renfort améliore sa résistance a 1’usure. Par
exemple, dans le cas d’un composite renforcé des fibres de carbone, il a ét¢ démontré que le
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coefficient de frottement diminue avec 1’augmentation du taux de fibres grace a la formation
d’une zone interfaciale immobilisée autour de fibres de carbone [59], [60]. Ce qui entraine la
dissipation d’une partie importante des contraintes de freinage. Donc, les performances
tribologiques des polyméres peuvent €tre considérablement modifiées par 1’incorporation des
renforts fibreux ou des charges [56]. Mais ce n’est pas toujours vrai. En effet, dans le cas d’un
composite polyester renforcé des fibres de verre courtes, le taux d'usure et le coefficient de
frottement sont minimum avec une proportion de fibres de verre de 10% en poids. Ils
augmentent tous les deux lorsque cette proportion est réduite ou augmentée [61]. En plus, le
taux d'usure du composite de polyester renforcé des fibres de verre est généralement inférieur a
celui du composite polyester non renforcé [61].

v' Température

La température a un effet important sur le comportement de frottement des matériaux
composites [57], [60], [62]-[64].

En général, le comportement tribologique de polymeres et de composites a matrice polymere
peut étre associé a leurs propriétés viscoélastiques qui sont liées a la température [53]. Par
exemple, a une température élevée (200°C), l'usure du PEEK diminue de maniere significative
[62] car au-dessus de sa température de transition vitreuse Tg, le PEEK est viscoplastique. Ce
qui favorisa le développement de films d'écoulement et de transfert de plastique [62].

Il a été remarqué que le coefficient de frottement de ce composite augmente avec la température
a cause de I’augmentation de I’adhésion. En effet, la surface de contact réelle lors de la
déformation a 200°C, est plus grande que celle a basse température et la force de cohésion dans
le PEEK est supérieure a la force d’adhérence entre le PEEK et la contre face en acier [62].

Dans le cas d’un composite PES renforcé fibres de verre [64], son coefficient de frottement sur
I’acier est peu dépendant de la température dans une large plage de température allant de 50°C
a200°C. Ceci est expliqué par I’effet d’adoucissement thermique et d’écoulement plastique lors
du glissement du composite. La figure 1-33 montre I’évolution du coefficient de frottement de
ce matériau en fonction de la température.

Ainsi, nous pouvons conclure que I’effet de la température sur le coefficient de frottement pour
les matériaux composites dépend principalement de leurs compositions.
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Fig 1- 33 : Variations typiques du coefficient de frottement et de la profondeur d'usure a
différentes températures de PES composite renforcé de fibres de verre [64]

v" Force normale

Le coefficient de frottement dépend considérablement de la force normale [5, 13]. Pour la
majorité des études faites sur le frottement des composites comme le polyétherimide renforcé
des fibres de verre contre un acier, les composites de polyamide, de polyéthyléne, de polyester,
..., il était trouvé que le coefficient de frottement augmente avec la force normale imposeée et
évolue linéairement avec elle [53].

Pour le frottement de polymeres et de composites contre 1’acier, les coefficients de frottement
sont peu influencés par la charge appliquée et la durée du frottement par contre les taux d'usure
de ces matériaux sont grandement influencés par la charge normale appliquée [56].

Des travaux ont montré que le coefficient de frottement de composite contre des métaux
augmente avec la diminution de la force normale (figure 1-34) [16]. D’autres travaux prouvent
que le coefficient de frottement augmente avec 1’augmentation de la force normale [59] (figure
1-35). Donc, I’effet de la force normale dépend du type de composite et de son comportement.

En général, l'augmentation du coefficient de frottement avec l'augmentation de la charge
normale est attribuée au détachement et a I'enlévement des matériaux usés et au contact accru
avec des fibres du tissu de renfort. Plus la charge normale est elevée, plus le temps pour atteindre
un frottement constant est réduit. Cela est dii au fait que la rugosité de la surface et d’autres
parameétres atteignent un niveau stable en une période plus courte lorsque la charge normale est
plus élevée [65].
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Fig 1- 35 : Comparaison du coefficient de frottement sur acier inoxydable de différents
composites en fonction de la charges normales (vitesse de glissement: 0,4 m/s) [65]

v Vitesse de glissement

La vitesse de glissement possede un effet notable sur le comportement du coefficient de
frottement [5, 13]. Il a été rapporté que l'influence de la vitesse de glissement sur l'usure du
polymere et de son composite est plus prononcée en comparaison avec 1’influence de la charge
appliquee[56].
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En général, le coefficient de frottement augmente avec 1’augmentation de la vitesse de
glissement [56]. Mais cette conclusion n’est pas toujours vraie [17]. Réellement, il existe un
point seuil de la vitesse ou le coefficient de frottement diminue avec, comme la figure 1-36
montre. En effet, on observe dans un premier temps que le coefficient de frottement diminue
avec ’augmentation de la vitesse de glissement. Mais a une valeur seuil de celle-ci, , , le
coefficient de frottement augmente 1égérement avec 1’augmentation de la vitesse de glissement
[66].

La diminution du coefficient de frottement en fonction de la vitesse de glissement peut étre due
a l'augmentation de la température dans la zone de frottement. Cette augmentation est liée a une
puissance dissipée plus importante a fortes vitesses. Un changement de température peut
modifier le comportement mécanique des matériaux [66]. En conséquence, un film se forme
entre les interfaces de glissement. 11 en résulte une diminution du coefficient de frottement a une
valeur minimale a cette vitesse.

Par contre, ’augmentation du coefficient de frottement en fonction de la vitesse de glissement
est attribuée a la rupture des fibres de renforcement exposées et a la modification des
caractéristiques de la surface [66].
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Fig 1- 36 : Variation du coefficient de frottement avec la vitesse de glissement pour les
composites en verre/phénolique pour (©) 30%, (0) 36%, (A) 20% en poids de résine [66]

Parfois la vitesse de glissement n’a pas d’effet significatif sur le coefficient de frottement, par
exemple dans le cas des composites polyester renforcés des fibres de verre courtes [61]. Dans
ce cas, ’augmentation des vitesses de glissement génére une augmentation du taux d’usure.
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v Rugosité

La rugosité joue un réle primordial dans le comportement de frottement de composites [2, 4, 6,
7, 10, 13]. Il existe toujours une rugosité optimale pour minimiser le frottement. En effet, plus
la rugosité de la surface de contact est faible plus la surface réelle de contact est grande. Ce qui
donne une valeur plus grande au composant adhésif du frottement.

Par contre, si les surfaces de contact sont rugueuses, la composante de déformation plastique
sera plus importante. Donc, entre ces deux cas extrémes, il y a une valeur optimale de rugosité
qui donne un coefficient de frottement faible [50]. La figure 1-37 montre 1’allure de 1’évolution
de la force de frottement en fonction de la rugosité [2].

Donc, le coefficient de frottement diminue en fonction de la rugosité indiquant I’adhésion,
jusqu’a une valeur optimale. Puis, il augmente avec I’augmentation de la rugosité pour entrer
dans la zone de déformation plastique.

e

Force de frotiement

— —

Adhésion déformation plastique

»
>

Rugosité
Fig 1- 37 : Influence de la rugosité sur le coefficient de frottement [50]

Des études rapportées sur le frottement de composite contre des surfaces en acier lisses et
rugueuses, ont trouvé que le coefficient de frottement et le taux d'usure de ces matériaux sont
influencés d’une manicre significative par I'état de la surface [56]. En effet, ce coefficient
diminue initialement lors de I'augmentation de la rugosité de surface pour les surfaces lisses.
Ceci a été attribué a la réduction de la surface de contact réelle, tandis que I'augmentation
ultérieure du frottement avec une rugosité de surface croissante est attribuée a I'enchevétrement
des asperités de rugosité [67].

Généralement, dans le cas de présence de lubrification, une réduction de la rugosité de surface
conduit a une réduction du coefficient de frottement, qui est principalement due a une
diminution de la profondeur de pénétration de la surface de I'acier dans les polymeéres. Ainsi, la
partie déformante du frottement est considérablement réduite et la partie adhésive du frottement
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est également négligeable, en raison des conditions lubrifiées utilisées lors des tests
tribologiques [52].

Dans le cas contraire (absence de lubrification), une réduction de la rugosité de surface entraine
une augmentation significative du coefficient de frottement. Par contre, dans des conditions de
glissement prédominantes dans I'adhérence (surfaces en acier lisses, faibles valeurs de pression
de contact et pas de lubrification), I'adhésif joue un role dominant dans le frottement global.
Ainsi, plus la surface de I'acier est rugueuse, plus la composante déformative du frottement est
déterminante alors que plus la surface de l'acier est lisse, plus la composante adhésive du
frottement est déterminante [52]. La figure. 1-38 décrit cette évolution du coefficient de
frottement avec ses différentes composantes en fonction de la rugosité de surface de contact [4].

Htotal = Hadh + Hdef

\—1// Htotal

pdef

COF —

Madh

surface roughness —>

Fig 1- 38 : Influence de la rugosité de surface sur les composants adhésif et déformant de
coefficient de frottement [52]

La littérature rapporte que le comportement en frottement des composites polyester renforcés
des fibres de verre, dépend principalement de la force normale, de la vitesse de glissement, des
orientations des fibres, de la distance de frottement et de la durée du frottement [63]. En plus,
les effets de la force normale, de la vitesse de glissement et de I’orientation de fibres sont plus
importants que 1’effet de la durée de frottement [63].

Pour cette étude, cinq parametres vont étre regardés pour déterminer leurs influences sur le
comportement en frottement du composite utilisé. Ces parameétres sont la température,
I’épaisseur du composite LU1, la rugosité des surfaces de contact, la vitesse de glissement et la
force normale.

Finalement, I’étude du comportement tribologique du composite polyester renforcé des fibres
de verre aide a déterminer les paramétres du laminage qui permettent la modélisation
thermomecanique de ce procéde, en étudiant les paramétres influengant son comportement de
frottement. Cette modelisation consiste a prédire les contraintes du laminage de composite et
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I’évolution de la température lors de son passage entre les cylindres de la calandre. Le
paragraphe suivant va introduire les principales méthodes mécaniques et thermiques utilisées
pour modéliser le laminage.

1.7- Modélisation thermomécanique du laminage : méthodes de résolution

Il existe plusieurs méthodes de calcul permettant la modélisation du laminage. Le choix de la
méthode dépend de la nature ou du type de laminage (laminage a chaud, laminage a froid,
laminage symétrique, laminage asymétrique), du comportement du produit a laminer et des
résultats recherchés.

1.7.1- Modélisation mécanique

Les principales méthodes de la modélisation mécanique du laminage utilisées généralement
dans le cas des métaux, sont présentées ci-apres.

v Méthode de I’énergie de déformation [19]

Cette méthode est basée sur deux hypothéses : la vitesse de déformation € et la contrainte
d’écoulement @, qui sont supposées uniformes.
Pour tout volume déformé plastiqguement V, la puissance de déformation plastique s’écrit sous
la forme :

W; = 6.V (éq 7)

La méthode de ’énergie de déformation permet de fournir treés rapidement un ordre de grandeur
des efforts moteurs et de 1’énergie mise en jeu dans le procédé.

Cependant cette méthode ne décrit pas la nature de contacts métal-outil et néglige le travail de
frottement. De plus, la géométrie n’est que sommairement décrite donc 1’uniformité des vitesses
de déformations n’est souvent pas vérifiée.

Dans ce cas, le laminage du composite polyester renforcé des fibres de verre induit
potentiellement une hétérogénéité de déformation nécessitant de prendre en compte les travaux
du frottement et de la dissipation de 1’énergie. Ainsi, cette méthode n’est pas applicable pour
modéliser mécaniquement le laminage du composite LUL.

v' Méthode des lignes d’écoulement [19]

Cette méthode est basée sur des données expérimentales du champ de vitesses, ou encore d’un
champ de vitesse supposé a priori. Donc, la détermination des vitesses de déformation et des
contraintes dans un écoulement se fait a partir des données expérimentales.

Cette méthode n’est valable que pour les écoulements stationnaires de corps rigides plastiques
et viscoplastiques. Aussi, c’est une méthode compliquée et elle permet seulement d’encadrer les
forces du laminage.

Cette méthode est a éliminer dans ce cas, vu les conditions opérationnelles de notre travail et les
conditions qu’elle impose.
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v" Méthode des bornes supérieures (MBS)

La méthode des bornes supérieures est adaptée en particulier pour les produits plats [68]. C’est
un outil permettant la modélisation des procédés de mise en forme.

Elle est classée comme une méthode d’encadrement. En effet, elle permet de donner une valeur
approchée des principales grandeurs mécaniques du laminage comme I’effort de laminage, les
couples de laminage, ....

Cette méthode utilise la forme intégrée du principe des puissances virtuelles. L’introduction du
théoreme du travail maximal permet d’écrire le bilan énergétique, en estimant une valeur
approchée de la force et du couple de laminage.

Il existe plusieurs travaux qui développent cette approche, par exemple ceux de H. Haghighat,
P. Saadati [69] et d’H.Le Dang [70].

Généralement, cette méthode est utilisée dans le cas de laminage a froid ou les champs (de
vitesse et de contraintes) sont uniformes [70]. Cependant dans le cas ou le laminage est un
laminage a chaud et que les champs ne sont plus uniformes, cette méthode ne donne pas de bons
résultats.

v Méthode des tranches

Cette méthode est essentiellement une technique de calcul des contraintes [71]. Elle permet de
calculer une valeur approchée des efforts moteurs et de distribution de pression au contact des
outils, en tenant compte des frottements.

Le principe de la méthode des tranches, décrit dans la figure 1-39, est de diviser la piece a
laminer en des tranches verticales infiniment minces et d’utiliser I’équation d’équilibre des
forces appliguées.

Une expression des contraintes principales est dégagée, en combinant le critére de la plasticité
et I’équation d’équilibre précédente.

Les conditions aux limites permettent alors de trouver les contraintes.
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Fig 1- 39 : Schéma de méthode des tranches [19]

La figure 1-40 montre les différents parameétres de la méthode des tranches. En général, V, est
inférieure a la vitesse du cylindre V. a I’entrée de I’emprise. Avec V., = wR.

Du point de vue mécanique, il y a un changement du signe de t. En effet, au bord de 1’entrée de
I’emprise, le matériau avance moins vite que les cylindres. Le frottement va I’entrainer vers
I’aval.

A la sortie, le matériau ira plus vite. Il est donc freiné par celui-ci (frottement résistant). D’ou la
notion du point neutre C, ou la vitesse de la piéce est égale a la vitesse tangentielle du cylindre
et T change de signe. Soit h, : I’épaisseur a ce point.

Fig 1- 40 : Méthode des tranches [70]

Dans la zone de contact bande/cylindre ou 1’abscisse x appartient a [-L, 0], un changement de
variable de x avec I’angle 6 € [—a, 0] donne : x=R.sin (0) (éq 8)

La méthode des tranches utilise les hypotheses suivantes [70] :

v'la déformation est plane (2D)
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v" le comportement est rigide plastique de Von Mises

v’ les composantes de cisaillement sont négligeables, en particulier la composante oy,. Les
axes Ox, Oy et Oz sont les directions principales du tenseur des contraintes qui s’écrit SOUS

la forme :
oyx O 0
[6]=]0 oy 0
0 0 oy
Le comportement rigide plastique permet d’écrire : 6,, = %(O‘XX + ny) (éq9)

Selon le critere de Von Mises [70] et pour 6,4 > Gy, 0na:

2 6, (éq 10)

Oxx — Oyy = 3

Dans une tranche, les déformations et les contraintes sont homogenes. Donc, oy, et oy, ne
dépendent pas de y.

Les équations finales obtenues aprés 1’utilisation de la loi de coulomb, sont [70] :

Avant le point neutre :

doxx _ 209 . p 2 R p
de V3 sin + cos B—psin® ( 0xx(6) \/§GO)] hg+R(1—cos0) (éq 11)
Apres le point neutre :

doxx _ _ 209 . _ u _ 2 R ;
ae [ V3 sin® cos 0+psin® ( GXX(G) \/§GO)] hg+R(1—-cos0) (eq 12)

L’intégration de I’équation (11) a partir de I’entrée et des conditions aux limites en entrée, 6 =
—a, Oyx(—a ) = o, donne la contrainte jusqu’au point C.

L’intégration de 1’équation (12), a partir de la sortie donne la contrainte aprés le point C.

v Méthode des éléments finis (FEM)

Actuellement, cette méthode est considérée comme la méthode reine pour tout probléeme qui
n’est pas résolu par la méthode des tranches [68]. Elle n’exige aucune des hypothéses restrictives
imposees aux autres. On 1’utilise dans la plupart des problémes ou les effets 3D significatifs
existent comme 1’¢largissement en laminage a chaud et la déformation des cylindres. Aussi, on
I’utilise quand on s’intéresse aux gradients verticaux ou transverses comme les gradients de la
température, de la déformation, des contraintes résiduelles, ...
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Cette méthode permet de traiter des géométries complexes. Parmi ses parametres importants, on
cite le maillage de la structure a modéliser. En effet, le maillage influe sur les résultats finaux et
leur précision.

L’inconvénient de cette méthode est que le temps de calcul peut étre important.

v" Conclusion

Les méthodes des tranches et des eléments finis permettent de traiter toutes les lois de
comportements (anisotropie comprise), tous les couplages (thermique, métallurgie, mécanique
produit/outil). Elles sont toutes les deux applicables dans le cas du laminage a chaud [72]. Ainsi,
dans la modélisation mécanique du laminage du composite polyester renforcé des fibres de
verre, nous allons utiliser seulement ces deux méthodes car les autres méthodes ne sont pas
applicables dans nos conditions.

1.7.2- Modélisation thermique

La modélisation des effets thermiques lors du laminage pose plusieurs problémes. En effet, pour
la phase de réchauffage dans le four préalable au passage dans le laminoir, il faut obtenir
I’homogénéité de la température du produit a laminer.

Le produit final sera soumis a des cycles thermiques agissant sur sa microstructure (pour les
métaux) et son comportement. Donc la thermique est a considérer comme un probléme couplé
produit-outil (laminoirs).

La 1°¢ étape de la modélisation thermique du laminage est ainsi de définir 1’équation de la
chaleur et de 1’appliquer a notre systéme, en la discrétisant. Par la suite, la 2°™ étape est la
résolution du systéme d’équations discrétisées obtenu.

v" Equation de chaleur

L’équation de conservation de 1’énergie ou équation de la chaleur est considérée généralement
comme la base des modélisations thermiques. Elle s’écrit sous la forme :

pCp Z—I + pCp V. gradT = div(AgradT) + Wy (éq 13)

Il faut tenir en compte du terme convectif v.gradT dans les calculs eulériens qui peuvent
s’avérer intéressants pour le laminage ou la matiere s’écoule a travers les rouleaux dont le centre

reste a une position fixe [19]. On ajoute aussi le terme : o€, qui désigne la puissance plastique
transformée en chaleur.

v Les sources de chaleur surfacique :

Les sources de chaleur localisées a I’interface outil-matiére peuvent étre considérées comme des
flux de chaleur imposés de type Fourier [20]. Elles sont décrites par :

—A.grad(T).n = &4 (éq 14)
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Ou d peut représenter plusieurs phénomenes [19].

Le flux surfacique représente une partie de 1’énergie de frottement. C’est la chaleur libérée par
frottement entre les cylindres et la barre diffuse dans la matiére et dans 1’outil.

Le coefficient de partage p est défini a partir de I’effusivité € comme suit :

e =,/pCpA (ég 15)
Soit, le coefficient de partage p entre les deux matériaux en contact :
p= €barre (éq 16)

€parre T €cylindre

v Chaleur dissipée par la déformation plastique

La formule de 1’énergie plastique transformée en chaleur est :

Wvol = FdGO' € (éq 17)
Ou Iy peut étre assimilé au coefficient de Taylor-Quinney. Il est en général voisin de
0.9, pour les polymeres [19].

L’application de cette source de chaleur nécessite le couplage d’un modele thermique et d’un
modéle mécanique pour obtenir & la fois les champs de vitesses de déformation et des
contraintes.

v' Effets du milieu environnant

Ces effets présentent les conditions aux limites introduisant les interactions entre la barre et le
milieu extérieur.

Les surfaces en contact avec I’air ambiant possedent des conditions aux limites de type Fourier,
modélisées par un coefficient d’échange (convection forcée et rayonnement) h :

—Agrad(T).n = h(T - T,) (éq 18)
Les échanges thermiques par rayonnement ont comme expression :
—AVT.n = e.0(T* — T *) (éq 19)

OU o : la constante de Stefan (6 = 5.67.1078 W.K™* . m™2 ) et e : ’émissivité de la barre.
Dans ce cas, on va négliger les échanges par rayonnement pour simplifier le calcul.
v Méthode des différences finies

Cette méthode permet de prendre en compte le cas du champ de vitesse subi par le matériau
dans le terme de dérivée particulaire de la température.
L’équation de la chaleur s’écrit comme suit :

pCvgrad(T) = AA(T) + I40,€ (éq 20)
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Soit en deux dimensions :

aT

vis\ [ 0%/ . ,
pC )| ot = A(T) + [qoo€ (g 21)
7\ oy g
Les étapes de la méthode des différences finies sont :

(1) le maillage du domaine : on construit I’ensemble des points du domaine de définition
sur lequel la méthode des différences finies est appliquée.

(2) la construction du maillage : pour construire le maillage, on utilise les développements
en séries de Taylor autour de x, de la fonction :

T+ h) = T +hT'() + - + 2T (x) (69 22)
Soit Ti,j = T(Xi,y]')

A partir de développement précédent a I’ordre 2, pour x=x; €t y=y;, on obtient :

6T} Tiv1j=Ti-1, .
el Gt ) Ml T 2
&, =" (¢a 23
{O_T} _ Tij+1=Tij-1

dy 2.Ay

Lj
Par sommation des développements en séries de Taylor des fonctions T(x + h;) et T(x — h,) a
I’ordre 2, on obtient :

{62T} _ Ti41j=2Tjj+Tj—q (éq 24)
0%x i Ax?
{GZT} _ Tij41—2Tj+Tij—1

azy Ayz

ij

(3) la définition des conditions aux limites : en général, on impose sur le contour (en tout
point), des conditions aux limites de type Dirichlet ou Neumann ou bien encore Fourier. En
effet, la condition aux limites de Dirichlet est utilisée lorsqu’on a une température imposée sur
les frontieres/limites du domaine. Une condition aux limites de Neumann est utilisée lorsqu’on
a un flux imposé sur les frontieres/limites du domaine. Enfin, la condition de Fourier est
utilisée lorsqu’on a une condition d’échange (rayonnement et/ou convection).

(4) la résolution du systeme

En résumant, la méthode des différences finies permet de garantir une grande simplicité
d’écriture et un faible colit de calcul. Mais elle est limitée par la géométrie des domaines de
calcul et elle pose des difficultés pour la prise en compte des conditions aux limites.
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1.8- Considérations opérationnelles

La calandre n’a été opérationnelle que 4 mois avant la fin de la thése, ce qui n’a pas permis
d’effectuer d’essais sur celle-ci de facon itérative, permettant de cibler les mesures et la
détermination des lois de comportement. Le projet a donc été mené en caractérisant les
propriétés du composite et le coefficient de frottement, parameétres relevés comme importants
dans la littérature, avant d’effectuer quelques essais sur la calandre.

Le matériau et les caractéristiques de la calandre sont imposés des le début du projet. Vu le
manque du temps, nous avons travaillé avec une seule calandre et nous n’avons pas 1’occasion
de modifier ses caractéristiques et donc de dimensionner pour optimiser le laminage du
composite.

1.9- Conclusion

Dans cette partie bibliographique, une étude de matériaux composites a matrices
thermodurcissables renforcés des fibres de verre a 1’échelle industrielle nous a permis de
déterminer leur importance par rapport aux autres matériaux, due a leurs performances
concurrentielles.

L’étude du marché mondial des composites a montré que ce type de matériau joue un rdle tres
important dans différents secteurs industriels. Mais malgré cette importance, ce type de
composite (polyester/fibres de verre) rencontre plusieurs problemes au niveau de son recyclage.
En effet, les méthodes de recyclage actuelles dégradent les propriétés mécaniques de fibres de
verre jusqu’a les rendre inutilisables. De méme, ce sont des méthodes colteuses. Donc, une
nouvelle méthode de recyclage de déchets de composites polyesters renforcés de fibres de verre,
est proposée dans ces travaux de these. Il s’agit du laminage avec une calandre chauffée.
L’étude du laminage et des caractéristiques de la calandre montre que la maitrise de la
température, du taux de deformation et de la rugosité permettent de garantir la qualité du produit
final. Ainsi, pour appliquer le laminage au composite polyester/fibres de verre, on a besoin
d’étudier son comportement thermomécanique et tribologique, en traitant 1’aspect métrologique
du composite aprés son laminage. La figure 1-41 explique la relation et 1’interaction entre
I’aspect mécanique, thermique et métrologique du laminage consistant a définir la méthodologie
de ce travail.

Ces différentes caractérisations du composite aident a déterminer les parameétres du laminage
mentionnés précédemment. Ces parametres permettent de modéliser thermo-mécaniquement le
laminage du composite. Donc, 1’étape suivante de ce travail est la caractérisation
thermomeécanique de composite polyester renforce de fibres de verre.
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Fig 1- 41 : Principales interactions, métallurgiques, thermiques et mécaniques lors du laminage a
chaud [19]
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I11.1- Introduction

Nous avons vu au chapitre précédent que la grande majorité des composites actuellement
commercialisés sont a base de résines polyesters renforcées par des fibres de verres. L’objectif
principal de ce travail de thése étant de proposer une nouvelle voie de recyclage pour les piéces de
grandes dimensions, nous avons choisi de nous focaliser sur les déchets issus du nautisme qui
répondent en termes de taille & notre objectif et en termes de nature par rapport a la problématique
générale du recyclage. Les composites modeles que nous avons choisi d’étudier seront donc
représentatifs de cette activité. Dans ce chapitre, la premiere étape consiste a présenter le composite
utilisé et sa méthode de fabrication. La deuxiéme étape sert a caractériser le comportement
thermochimique et thermomécanique (en statique et en dynamique) du composite élaboré, avant
son recyclage et de sa matrice. Pour cela nous utiliserons des tests de traction et de flexion statique
et dynamique et un calorimétre différentiel a balayage (DSC). Pour I’é¢tude de vieillissement
mécanique et thermochimique du composite, la traction cyclique et la technique I’hydrolyse en
milieu aqueux sous pression normale, seront employées

11.2- Procédés et matériaux utilisés

11.2.1 -Procédé d’élaboration du composite étudié

Les procédés utilisés industriellement pour la fabrication de piéces composites de grandes
dimensions sont le moulage au contact [8], [73] et I’infusion [74].

- Moulage au contact :

C’est la premiere technique qui a été employée pour la mise en forme de composites. Son principe
est basé sur deux grandes étapes qui sont la dépose des renforts et de la matrice dans un moule en
couches successives suivie de la transformation physico-chimique de la matrice aboutissant a la
piece finalisée. C’est une technique manuelle qui est adaptée pour des petites séries. Pour cette
étude, nous avons utilisé le procédé du moulage au contact car les pieces sont a formes simples et
a nombre limité. Les principales étapes de ce procédé, présentées sur la figure 2-1, sont [75] :

e nettoyage et cirage par un agent démoulant (cire) du moule. En effet, la cire sert a faciliter le
démoulage et a donner un effet de glacage parfait a la surface finale.

e disposition d’une couche de résine, ensuite une couche de renfort, puis une couche de résine
et ainsi de suite, d’une fagon alternative. Souvent, cette étape est précédée de la pose d’un gel-
coat pour assurer un bon état de surface de la piece finale. Nous avons fait le choix dans ces
travaux de ne pas considérer cette configuration pour notre premiére approche.

Apreés la transformation de la résine par polymérisation, quelques heures a la température ambiante
ou quelques dizaines de minutes a haute température (effet « catalyseur » de la température sur la
réaction chimique), la piéce est démoulée.
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Rouleau d’ébulleur Résine

Renfort tissé

B
Moule

Fig 2- 1 : Schema simplifié du procédé de moulage au contact

Les avantages de ce procédé sont principalement sa facilité de mise en ceuvre, son cott faible par
rapport aux autres techniques (infusion, ...) et la possibilité de fabriquer des piéces de trés grandes
dimensions et de poids Iégers comme des coques de bateaux, des réservoirs, des carrosseries de
voiture de sport, ...

Cependant, le moulage au contact ne permet d’obtenir qu’une seule face lisse. En outre, le facteur
humain limite la cadence de production et la reproductibilité d’¢laboration car le moulage au
contact est un procédé manuel. De plus, I’épaisseur finale des parois n’est pas parfaitement
maitrisée.

v Infusion

L’infusion est un procédé de mise en forme de composites permettant de mettre sous vide des
renforts secs dans un moule ou sur une plaque fermée par une bache. Ensuite, ces renforts sont
imprégnés de résine en utilisant la dépression creéée dans le moule. Parfois, le pot de transfert de la
résine peut étre légerement mis en pression pour assister I’imprégnation. Cette technologie autorise
la réalisation de piéces monolithiques (faible et forte épaisseur) et des sandwichs. Ses avantages
sont [75] : la qualité de la piéce finale (réduction de taux de porosité), une consommation de résine
moindre comparée au moulage au contact, d’ou un taux de fibres supérieur, donc un meilleur
rapport résistance/poids et la réalisation de piéces de grande taille en une seule fois.

Dans ce cas d’étude, nous allons adapter le procédé du moulage au contact pour fabriquer le
composite car 1’objectif est le recyclage de déchets en composite de grandes dimensions comme

les coques des bateaux et les pales d’éolienne qui sont fabriqués par le moulage au contact [8],
[73].

11.2.2 - Composition du composite étudié

Trois composites étaient initialement prévus pour cette étude, une référence dont la composition
est proche de celles utilisées dans le domaine naval [8], [76], dénommée LU1, et fabriquée par le
moulage au contact. Deux autres variantes identiques en termes de renforts, réalisés au moulage au
contact, LU2 avec la méme résine que LUI, et IN fabriquée avec I’infusion avec une résine
d’infusion. Le tableau 2-1 résume leurs compositions.
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Les variantes LU2 et IN ont la méme composition afin de traiter I’influence du procédé de mise en
forme sur le comportement du composite obtenu. Pour avoir I’effet de la composition (mat + tissu)
associée au moulage au contact, nous allons étudier les comportements du LU1 comparativement
a celui du LU2.

Les résines utilisées pour le moulage au contact et I’infusion sont différentes. Les tableaux 2- 2 et
2- 3 montrent leurs caractéristiques mécaniques. Pour les fibres de verre, mats et tissus de type
taffetas (ou toiles) qui ont une armure simple de type “damier” tissée a 90°, leurs caractéristiques
sont données dans le tableau 2-4.

Les pourcentages massiques Visés pour ces composites sont de 65% pour la résine et de 35% pour
les fibres de verre. Soit un pourcentage en volume pour les fibres de verre égale a 17% et 83%
pour la résine polyester insaturée.

Ces différents composites ont été caractérisés thermo-mécaniquement au debut de cette étude.
N’ayant eu le temps de tester sur la calandre que le matériau LU1, par soucis de clarté, nous
choisissons de présenter dans ce chapitre uniquement 1’étude compléte sur le composite LUL. Le
lecteur pourra se référer a la référence [3] s’il veut avoir connaissance des résultats obtenus pour
les matériaux LU2 et IN. Cette présentation se limitera donc pour la suite au seul composite LU1.

L’ordre de la disposition de ses plis est : la mise du mat de faible grammage au plus grand puis la
mise du tissu en dernier lieu.

Les échantillons de LU1 ne présentent exactement pas les mémes fractions volumiques de résine
et de fibres de verre et les mémes propriétés d’interface fibres/matrice car on a fabriqué une grande
plaque et par la suite, on I’a découpé en des échantillons présentant les éprouvettes de ces essais,
selon une de direction de tissu taffetas utilisé.

Tableau 2- 1 : Composition des composites réalisés

Procédé Moulage au contact Infusion

Variante LU1 LU2 IN

- 1 couche de mat 100g.m

- 2 couches de mats 300g.m - 6 couches de | - 6 couches de tissu

tissu taffetas taffetas 300 g.m2
300g.m™

Composition
- 2 couches de mats 450g.m

- 1 couche tissu taffetas 300g.m™
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Tableau 2- 2 : Propriétés mécaniques de la résine polyester de moulage au contact [77], [78]

Densité Module Rest':]ance Déformation | Retrait | Viscosité
d’Young | Reésistance . a la rupture | volumique | a5rpm
en flexion | traction
11 1750
3 3,4 GPa 102 MPa 80 MPa 4% 7%
g.cm mPa.s

Tableau 2- 3 : Propriétés mécaniques de la résine polyester d’infusion [77]

Résistance en Résistance en Résistance en . .
) . ] Viscosite
Densité flexion traction compression
1,12 g.cm™ 90 MPa 70 MPa 4% 300 — 400 mPa.s

Tableau 2- 4 : Propriétés mécaniques des fibres de verre E [79]

Densité | Module d’Young | Résistance en traction | Déformation a la rupture

2,5g.cm? 70 GPa 2000-3500 MPa 2.5%

11.3- Caractérisation thermochimique de composites
11.3.1 - Essais et protocoles utilisés pour le DSC

Dans le cas d’un composite thermodurcissable, la réticulation de sa matrice, qui est la résine
polyester insaturée, n’est jamais compléte a la température ambiante [80]. Nous aurons donc un
flux de chaleur résiduel imputable a la transformation de la matrice.

Pour étudier la réticulation de la résine polyester insaturée, différents protocoles ont été mis en
point pour s’assurer d’une réticulation quasi complete. Ces protocoles sont présentés sur la figure
2-2. La résine utilisée sera placée ainsi dans le four DSC et les tempeératures decrites sur la figure
2-2 seront imposées par le four.

Le cycle 1 mesure le signal d'une résine non transformée afin d’évaluer 1'enthalpie totale de
transformation AHwrtale de la résine brute.

Pour les cycles 2 a 5, on laisse la résine réticulée a une température durant un temps donné. Puis,
aprés le refroidissement a 30°C, une étape de mesure est effectuée, en chauffant jusqu'a 200°C.
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Aprés avoir terminé chaque protocole, le taux de réticulation noté o est calculé en fonction de
I'enthalpie totale de transformation AHiotale a partir de 1’équation (1) et (2) :

Etant donné que :
AH résiduelle = (|AH avant polymérisation — AH cycle I) (eq 25)
Dong, le taux de réticulation o est : o = (1 — |Mzrﬂésﬂ (éq 26)
totale
Pour chaque protocole, 5 échantillons sont testés.
T(°C)
200 =+ ) —Cyvl1
180 + I-' Cy2
|I — C}‘T 3
150 + .
I| — C}' 4
120 4 ,- Cy5
|'
E}D T l \ |I
" R
30 \ L '-
i } } ! - t (mn)
30 60 90 120

Fig 2- 2 : Cycles thermiques appliqués en DSC

Pour déterminer la capacité calorifique, le taux de réticulation et la Tq du composite LU1 et de sa
matrice, pour la résine polyester insaturée, le protocole suivant a été utilisé :

- maintien de température a 30°C pendant 5 min

- montée de température de 30°C & 200°C avec une vitesse de 2°C.min™*

- maintien de température & 200°C pendant 5 min
- refroidissement de 200°C & 30°C avec une vitesse de 20°C.mint

11.3.2 - Résultats

Apreés avoir appliqué les protocoles décrits précédemment s, a la resine polyester insaturée, le
tableau 2-5 présente les taux de réticulation, o, de la résine.

L'enthalpie totale de transformation AH totale €St évaluée a partir du cycle (Cy 1) imposé a de la
résine non réticulée en calculant I'aire sous la courbe exothermique. Ensuite, le taux de réticulation
des échantillons soumis a différents traitements thermiques, a, est calculé en fonction de 1'enthalpie
de transition totale AHtotale €t de I'enthalpie résiduelle AH residuette (€quation (1)). Il est calculable

grace a 1’équation (2)).
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Le tableau 2-5 montre que le taux de réticulation o de la résine aprés le cycle 5 est proche de
0,993~1. Donc, nous pouvons conclure que, du point de vue des énergies thermiques mesurées lors
de la réaction de réticulation, la résine polyester insaturée peut étre quasi-réticulée si on la met a
90°C pendant deux heures.

Tableau 2- 5 : Energie libérée et taux de transformation de la résine polyester insaturée

Avant Apres polymérisation at Tamb
polymérisation
(Cy 1) Cy2 | Cy3 Cy4 Cy5
|AH| (J/g) 257 6,8 5,6 5,4 1,6
o 0,973 | 0,978 | 0.989 | 0,993

Le tableau 2-6 résume la capacité thermique mesurée pour la résine polyester insaturée et du
composite LU1 entre 30°C et 150°C et leurs températures de transition (Tg).

Note : AHtotale €St égale & AH du 1*" cycle, avant polymérisation.

Tableau 2- 6 : Propriétés thermiques de différentes résines et composites
Composite LU1

Résine polyester

Cp (J.kgt. K1) 15001250 12002250

Ty (°C) 123 127

I1.4- Caractérisation thermo-mécanique du composite LU1

La caractérisation mécanique du composite LUL a été réalisée a différentes températures, de
I’ambiante a 150°C, grace a plusieurs techniques mécaniques. Ces techniques sont principalement
des technigques mécaniques statiques et dynamiques comme la traction et la flexion 3 points, des
techniques thermodynamiques comme DMA (Analyse Mécanique Dynamique) en flexion 3 points
et des techniques de vieillissement thermochimique comme I’hydrolyse et mécanique comme la
traction cyclique. Toutes les mesures de déformations et contraintes sont des mesures transversales

car la caractérisation se fait jusqu’a la rupture d’une part. D’autre part, I’extensometre ne tient pas
au-dela de 50°C.
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11.4.1 - Etude mécanique statique de la résine polyester et du composite LU1

La détermination du comportement mécanique en statique du composite LU1 est la premiére étape
de cette étude. Elle est nécessaire pour définir les conditions thermomécaniques du recyclage et les
paramétres de la modélisation numérique, en précisant la loi de comportement correspondante.
Elles serviront aussi a évaluer 1’évolution des propriétés du matériau induites par le traitement qui
lui est imposé.

Le composite LU1 est un composite anisotrope car son renfort est constitué de cing couches de
mats et une couche de tissu en taffetas. Genéralement, les mats qui sont orientés aléatoirement,
présentent un comportement a peu pres isotrope [81].

Pour le tissu taffetas, son comportement est plutdt anisotrope car il présente deux directions
principales (chaine et trame) (voir chapitre 1) [81]. Pour modéliser le comportement mécanique
d’une couche de tissu, on peut la considérer comme I’assemblage de deux couches
unidirectionnelles. La hauteur relative de ces deux couches correspond a la proportion de fibre
dans chacune des deux directions [82]. Aussi, la fraction volumique de fibre peut étre considérée
comme uniforme.

Ainsi, pour estimer les propriétés mécaniques des tels matériaux, des relations micromécaniques
et des méthodes d'homogénéisation peuvent étre utilisées [8], [82]. La relation micromécanique
issue de la modélisation d’un composite unidirectionnel qui est statistiquement isotrope transverse,
est :

. 2
2 =
1 1 V22
7K, T 2G,; T 2 E,

Tels que : - E1: module de Young longitudinal
- v12 : coefficient de Poisson longitudinal
- E2 : module d’Young transverse
- G12: module de cisaillement longitudinal
- G23: module de cisaillement transverse
- K1 : module de compressibilité

Pour déterminer les constantes d’élasticité, la loi des mélanges est souvent utilisée. En effet, c’est
une approche €élémentaire permettant d’obtenir d’une facon simple les constantes d’¢élasticité d’un
composite unidirectionnel. Les relations données pour ce composite de la loi des mélanges sont :

E; = EfVe+ (1 — VRE,
v; = e + (1 — Vo,

En général, les calculs fonctionnent bien pour la rigidité en traction et en flexion mais ils deviennent
complexes pour les contraintes de rupture et des sollicitations de cisaillement et de compression

[8].
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D’autre part, si on considére un matériau linéaire élastique isotrope transverse, il est défini par 5
constantes ¢€lastiques indépendantes pour I’isotropie et 9 constantes élastiques indépendantes pour
I’orthotrope [83]. La caractérisation complete pour déterminer ces constantes élastiques demande
dans toutes ces conditions, quatre sollicitations indépendantes dont certaines sont difficiles a mettre
en ceuvre, par exemple la traction perpendiculaire au plan du composite. De plus, le composite
subira une sollicitation de type cisaillement dans 1’entrefer, de type flexion pour la mise en forme
(laminage) et traction en amont ou aval de la calandre.

Pour cela, on se limitera a des essais mécaniques de traction et flexion, statiques et dynamiques,
qui sont faciles dans la mise en ceuvre, pour caractériser le comportement mécanique du composite
a différentes températures. En outre, il est attendu que I’effet de la température soit dominant sur
les effets d’anisotropies.

La loi des mélanges sera utilisée également pour évaluer qualitativement le comportement du
composite.

11.4.1.1 - Essais de traction statique de la résine polyester

v' Dispositif expérimental

Les essais de traction monotone de ce matériau ont été realisés sur une machine de traction
INSTRON ® 5566A a une vitesse de déplacement de 5 mm.mn (Norme NF EN 1SO 527).
Différentes températures d’essais, allant de I’ambiante, Tamb, jusqu’a 130°C, ont été utilisées a
I’aide d’une enceinte thermiquement contrélée mise en place sur la machine de traction.

Les éprouvettes ont une épaisseur moyenne, emoy=2,5 mm, une largeur (I) de 10mm et une longueur
(L) de 70mm.

Pour ce test, 5 éprouvettes sont utilisées a chaque niveau de température.

v' Résultats et discussions

La figure 2-3 montre des courbes représentatives de la traction de la résine polyester a différentes
températures. A la température ambiante, Tamn, On remarque que la résine posséde un
comportement linéaire (figure 2-3/A). En augmentant la température a 90°C, son comportement
passe a un comportement non linéaire avec une chute de 83% de la contrainte maximale a la rupture
mais un gain de 196% de la déformation maximale a la rupture.

A T>90°C, une chute de la contrainte et de la déformation maximales a la rupture est notée (figure
2-3/B).
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Fig 2- 3 : Courbes représentatives de la traction statique de la résine a différentes
températures

Pour confirmer ces observations, la figure 2-4 donne les taux de déformation a la rupture de tous
les échantillons de la résine testés a différentes températures. On observe que le taux de
déformation a la rupture de la résine polyester augmente jusqu’a sa température de transition
vitreuse, Tq qui est égale a 100°C. A partir de cette température, ce taux de déformation diminue
avec ’augmentation de la température. En effet a la Ty, la résine est le siége de plusieurs évolutions
comme la relaxation o associée a la transition vitreuse ou la chaine polymére amorphe acquiert
assez de mobilité [84]. Cela justifie le passage de la déformation a la rupture de cette résine par un
maximum.
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Fig 2- 4 : Evolution de la déformation a la rupture en traction de la résine en fonction de la
température 8 5mm.mn*
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La variation du module d’Young (figure 2-5) et de la contrainte maximale a la rupture de résine
(figure 2-6) en fonction de la température montre que ces deux grandeurs diminuent
considérablement avec 1’augmentation de la température en passant par sa Tq. En effet, la réponse
mécanique de la résine dépend fortement de la température [85].
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Fig 2- 5 : Evolution du module d’Young de la résine en fonction de température & Smm.mn™
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Fig 2- 6 : Evolution de la contrainte a la rupture en traction de la résine en fonction de la
température 8 5mm.mn*

90



Chapitre 111 : Caractérisation tribologique de composites de résine polyester insaturé renforcé de fibres de verre

Cette description du comportement de la résine peut étre complétée par des mesures de relaxation
et de rémanence. Une éprouvette de traction est ainsi soumise a 90°C, a une déformation imposée
pendant 1200 s, suivie de 1200 s pendant lesquelles la contrainte est maintenue égale a 0. La force
de traction est mesurée dans la premiére partie de 1’expérience, 1’allongement pendant la deuxiéme.
Ces données sont converties en contraintes (figure 5-7) et déformations (figure 5-8).

Les évolutions de la contrainte et de la déformation en fonction du temps ne peuvent étre décrites
par un simple modéle a une seule constante de temps. Il est toutefois remarquable de constater qu’a
température constante, la contrainte de relaxation semble tendre vers une asymptote, marquant ainsi
un comportement élastique aux temps longs, mais que cette élasticité résiduelle ne semble pas a
méme (a ’échelle de la vingtaine de minutes) de ramener 1’éprouvette a sa longueur initiale.
D’apres ces courbes, a 90°C, il faut maintenir une déformation pendant au moins une minute pour
atteindre un « pseudo- plateau » de contrainte, aprés relachement des efforts, une déformation
résiduelle de I’ordre de 2,5% est atteinte aprés 10 minutes. Ces valeurs ne sont pas des absolus
mais sont susceptibles d’étre modifiées par la présence des fibres, le niveau de déformation imposé
et la température. Le comportement temporel doit étre comparé aux temps caractéristiques du
procédé.

D’aprés ces essais de traction de la résine a 90°C, on peut constater que son comportement
mécanique est un comportement viscoélastique, qui se maintiendra a des températures supérieures
a celles de la transition vitreuse. L’ importance relative de 1’¢lasticité et de la viscosité dépend de
la tempeérature (voir chapitre 1, le comportement dynamique).
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Fig 2- 7 : Courbe de relaxation et de rémanence de contrainte de la résine a 90°C
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Fig 2- 8 : Résultats de relaxation et de rémanence de la résine en déformation a 90°C
11.4.1.2 - Essais de traction statique du composite LU1

v' Dispositif expérimental

Les différents essais de traction monotone ont été réalisés sur une machine de traction INSTRON
® 5566A dans des conditions de sollicitation quasi-statiques a une vitesse de déplacement de 5
mm.mn (Norme NF EN 1SO 527).

Différentes températures d’essais, allant de I’ambiante, Tamb, jusqu’a 150°C, ont été utilisées a
’aide d’une enceinte thermiquement contr6lée mise en place sur la machine de traction.

Les éprouvettes ont une épaisseur moyenne, emoy=3,4 mm, une largeur (I) de 15mm et une longueur
(L) de 150mm.

Pour ce test, dans un souci de répétabilité, 5 a 10 éprouvettes sont utilisées a chaque niveau de
température.

v Résultats et discussions
La figure 2-9 montre les courbes de traction de cing échantillons de la variante LU1 & Tamb. Elles
sont composées de 3 parties :

+ Partie (1) :la courbe dans cette zone est non linéaire. Cela peut étre dd a un alignement
progressif des microstructures du matériau avec 1’axe de traction et & une réorganisation
des chaines amorphes [29].

+ Partie (2) : ¢’est la zone de la rupture du matériau. Cette rupture est brutale.

Initialement, 1’écart entre les différents échantillons est quasiment nul. Ce qui montre qu’ils
présentent le méme module d’Young (pente a zéro). Apres, on remarque des différences entre les
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éprouvettes qui peuvent étre imputées a la methode de fabrication (éprouvettes de trop faibles
dimensions en regard de I’homogénéité des mats de verre).
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Fig 2- 9 : Courbes représentatives de la traction statique du LUL & Tamb

Des essais de traction statique ont été faits également a 120°C et a 150°C afin de déterminer
I’effet de la température sur le comportement mécanique du composite LUI.

La figure 2-10 montre une comparaison des courbes moyennes de cing courbes de traction de ce
composite a Tamb, 120°C et & 150°C. Etant donné que le taux de déformation a la rupture de ce
composite a Tamb est égal a 3,8% c’est-a-dire 2,6% moins la valeur présentée dans la figure 2-9 et
2-10. Cela est d0 a la rigidité de la machine de traction qui devient négligeable lorsque la
température de I’essai passe 90°C.

A 120°C (la figure 2-10), le comportement du composite LU1 change avec une forte diminution
du module d’Young et I’apparition d’une zone de déformation. De plus, le composite a perdu 73%
de sa résistance a la traction et a gagné 130% de la déformation maximale a la rupture par rapport
a celui obtenu a Tamb. Cependant, la rupture reste assez brutale

A 150°C, le comportement du matériau devient plus ductile que celui a 120°C (figure 2-10). La
contrainte maximale a la traction a encore diminué. Une baisse de 80% de la contrainte maximale
a la traction de LU1 comparant a celle a Tamb. Mais, un gain de 145% de la déformation a la
rupture a été remarqué par rapport a celui obtenu a Tamp. Ainsi, une zone de déformation plus
importante que celle a 120°C est observée. La rupture obtenue est une rupture plus progressive.

La figure 2-11 focalise sur les hautes températures et présente la superposition de courbes de
traction de ce composite a 120°C et a 150°C. Elle montre distinctement I’influence de la
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température sur le comportement du composite LU1l qui passe de son état transitoire
vitreux/caoutchoutique a 1’état caoutchoutique entre 120°C et a 150°C. On y observe trés
clairement I’abaissement de la contrainte maximale ainsi que 1’augmentation de la zone de
déformation.

L’augmentation de la déformation avec la température est due a la matrice du composite LU1. En
effet, la résine, qui contribue a la raideur d’ensemble, devient plus souple a haute température
(paragraphe 11.4.1).
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Fig 2- 10 : Courbes moyennes de la traction statique du LU1 a différentes températures

94



Chapitre 111 : Caractérisation tribologique de composites de résine polyester insaturé renforcé de fibres de verre

60 T —LU1 a 150°C

40 +
30 +
20 + 1

10 +

0 + } 4 } + } + } + } + } 4 $ + { €
0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05 0,06 0,07 0,08

Fig 2- 11 : Comparaison de courbes moyennes de traction du LU1 a 120°C et a 150°C

L’évolution de la contrainte maximale a la rupture et le module d”Young du composite en fonction
de la température est montrée dans la figure 2-12. On remarque que le module d’Young de LUI
diminue avec I’augmentation de la température. Une chute du module d’Young de 85% a été
remarquee, en passant de Tamp & 150°C. A Tamb, la valeur du module d’Young obtenue est conforme
a la littérature. En effet, elle appartient a I’intervalle donné par les travaux de P. J. Roe & M. P.
Ansell [86]. Donc, on peut constater que la température dégrade les propriétés mécaniques du
composite. Le tableau 2-7 présente les propriétés mécaniques en traction du LU1 a différentes
températures.

Le module d’Young du composite LU1 calculé en utilisant la loi des mélanges en fonction de la
température dépend de 1’orientation des fibres. Trois hypothéses existent (le calcul est détaillé dans
I’annexe 2-1).

La premiere hypothese : on considere que les fibres de verre sont continues et toutes orientées dans
la direction de traction, le module d’Young du LU1, en supposant que le module d’Young de la
résine polyester a 150°C est égal a 10 MPa, est : a Tamb, E=13 GPa et a 150°C, E=12 GPa. Ainsi,
le module d’Young du composite calculé est trés différent de celui obtenu expérimentalement (un
écart de 48%).

La deuxiéme hypothése : si on seules les fibres du tissu sont prises en compte. Alors la nouvelle
fraction volumique du renfort devient V+=0,14% ce qui donne le module d’Young du LU1 suivant :
a Tamb, E=2,2 GPa et a 150°C, E=0,94 GPa. En comparant ces résultats a 1’expérimental, on
remarque que a Tamb, le module calculé est faible par rapport a celui obtenu en expérimental (écart
de 41%) alors qu’a 150°C, on a quasiment le méme module d’Young du LUT.

La troisiéme hypothése : on considére arbitrairement que les fibres du mat multiplient ’effet du
tissu par 6. Donc, la fraction volumique des fibres devient Vt=13%. Cela donne le module d”Y oung
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du LU1 suivant : & Tamn, E=10,2 GPa et a 150°C, E=9,1 GPa. Avec cette hypothese, le module
calculé est conforme a I’expérimentation a I’ambiante, mais pas a 150°C.

Les résultats de ces différentes hypothéses sont résumés dans le tableau 2-7. Ainsi, ce modele
pourrait étre modifié, a température donnée, en tenant compte de la fraction volumique plus faible
des fibres qui ne contribuent pas a la raideur en traction. Toutefois, cela ne corrigera pas 1’effet de
la température sur le module du composite. Une tentative d’explication pourrait se trouver aux
points de contacts des différentes méches du composite dont la rotation relative pourrait étre
facilitée par le ramollissement de la résine ainsi que par le redressement des fibres initialement
courbées, le comportement du renfort se rapprochant de celui d’un mat sans résine. La question de
la fagon d’obtenir la loi de comportement du composite par homogénéisation a partir des lois des
composants se pose alors et sort du cadre de ce travail.

Tableau 2- 7 : Propriétés mécaniques du LU1 a différentes températures

Module (MPa) om (MPa)
T(°C)
Expérimental | Hypothése 1 | Hypothese 2 | Hypothése 3 | Expérimental
20 °C 7700%1%0 13000 2300 10231 205 *24
120 °C 1700%2%0 12000 1000 9117 54 *3
150 °C 1100110 12000 1000 9108 41%

En conclusion, en se basant sur le calcul de la loi des mélanges, on peut constater que a Tamb, la
rigidité du LU1 en traction est pilotée par les mats alors qu’a 150°C, le tissu est celui qui pilote le
comportement mécanique en traction du LUL. Le modele de loi des mélanges simple est insuffisant
pour décrire les résultats expérimentaux. Une explication qualitative pourrait étre obtenue en
considérant que la résine présente aux intersections des fibres ne peut, a chaud, empécher une
modification de 1’angle entre les fibres et provoque ainsi une diminution de la raideur plus forte
que ne le prévoit le modele.

Ces différents essais nous aident ainsi a choisir une premiére gamme de température du laminage.
En effet, ce choix de température est necessaire afin de garantir le laminage a chaud du LU1 sans
I’endommager en conservant le maximum de ses propriétés mécaniques. La limite de cette
premiére gamme est 120°C car au-dela de cette temperature, le composite LU1 perd 80% de sa
résistance a la traction. Aussi, la déformation a la rupture de la matrice du LU1 passe par un
maximum entre 90°C et 100°C. Ces deux conditions nous ont permis de fixer la premiére plage du
laminage du LU1.
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Fig 2- 12 : Evolution du module d’Young du composite LU1 en fonction de la température

La figure 2-13 montre les modes de rupture du LU1 a 120°C et a 150°C. On observe qu’a 120°C,
la rupture des échantillons du LU1 suite a leur traction est localisée dans la partie la plus sollicitée,
marquant une rupture brutale qui est reproductible

A 150°C, une rupture totale par glissement (délaminage) (voir chapitre 1, paragraphe 1.5.2.2) est
détectée dans la partie sollicitée du LU1

120°C

Fig 2- 13 : Image des échantillons du LU1 apres leur traction a 120°C et a 150°C

97



Chapitre 111 : Caractérisation tribologique de composites de résine polyester insaturé renforcé de fibres de verre

11.4.1.3 - Essai de flexion statique du composite LU1

v" Dispositif expérimental

Les essais de flexion 3 points sont faits a 1’aide d’une machine de traction INSTRON ® 5566A.
A la température ambiante et & 150°C, les essais de flexion ont été réalisés avec une vitesse de
déplacement imposée de 5 mm.mn, selon la norme NF EN 1SO 14125 : 1998 (F).

5 a 10 éprouvettes sont utilisées pour chaque essai. Ces éprouvettes ont les dimensions suivantes :
(72 x 15 x 3,6) mm®.

v" Résultats et discussions

La figure 2-14 présente la courbe moyenne de la flexion du composite LUL a Tamp. On remarque
que sur celle-ci, le composite LU1 présente un comportement linéaire en flexion a Tamb. On peut
ainsi distinguer deux zones différentes qui sont une zone linéaire (1) et une zone de rupture (2).
Les résultats de flexion du composite en maintenant le tissu en haut ou en bas lors de flexion, sont
quasiment les mémes.

Le module d’Young du LU1 en flexion a Tam est égal & 10,8*%* GPa et sa résistance a la flexion
est égale a 311*'! MPa.
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Fig 2- 14 : Courbes de flexion du composite LU1a Tamb

A 150°C, la courbe moyenne de la flexion trois points du composite LU1 est présentée dans la
figure 2-15. On remarque que le comportement en flexion du LU1 change avec 1’apparition d’une
zone de déformation qui est probablement une déformation viscoélastiqgue comme dans le cas de
la traction statique a 150°C.
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La contrainte maximale a la rupture en flexion du LU1 chute de 94% a 150°C par rapport a celle a
Tamb. La déformation maximale a la rupture est également en diminuée de 40% par rapport a celle
a Tamb. Aussi, le module d’Young du LU est passé de 6,25*%"°GPa & Tamp & 1,4*%° GPa, soit une
chute de 77%.

En comparant, le module d’Young calculé en traction et en flexion a Tamb, on remarque qu’il est
légeérement plus grand en traction qu’en flexion. A 150°C, on note que le module d’Young du LU1
en flexion et en traction est quasiment le méme. Un calcul du module du composite simple en
utilisant la loi des mélanges, montre que le module en flexion est égal a 8,37GPa. Cet écart est di
a la raideur de la machine de traction utilisée. En effet en traction, la raideur du composite LU1
diminue en flexion lorsque la température augmente ce qui montre que le module mesuré en flexion
présente le module réel du composite & Tamb alors qu’en traction, le module mesuré est sous-
estime

En conclusion, les essais statiques de la traction et de flexion a différentes températures permettent
de fixer une premiere plage de température qui est limitée par la Tg du composite. En effet, au-dela
de cette température, le composite se dégrade ce qui limite, dans ce cas, la température de son
laminage au voisinage de sa Tg afin de conserver ses propriétés mécaniques permettant sa mise en
forme.
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Fig 2- 15 : Courbe moyenne de flexion du LU1 a 150°C
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11.4.2 - Etude Dynamique de du composite LU1

Dans cette partie, une caractérisation thermomécanique du comportement dynamique de ce
matériau a été réalisée grace a des essais de flexion 3 points en dynamique, a différentes
températures de Tamp @ 150°C. Une moyenne de 5 essais a été réalisée pour ce type de test. La
sollicitation est une fonction sinusoidale du temps a fréquence et amplitudes constantes.

11.4.2.1 - Dispositif et essais expérimentaux

Le comportement dynamique du composite LU1 a été caractérisé par des essais de DMA (Analyse
Mécanique Dynamique) en flexion 3 points dynamique, en balayant la température entre Tamb et
150°C. Les essais ont été menés avec une vitesse de chauffage de 5°C.mn et a une fréquence
constante imposée de 5Hz, pour un déplacement statique de 1 mm et un déplacement dynamique
de 0,05mm correspondant a une déformation € de 0,02%.

Tous ces parametres sont fixés et ont été choisis apres plusieurs essais. En effet, ils permettent
d’obtenir des mesures stables (signaux d’entrée et de sortie stables).

Ces tests sont réalisés sur la machine Metravib ® VA2000. C’est une machine de caractérisation
destinée a I’analyse des propriétés viscoélastiques. La mesure de déplacement est réalisée sur
I’excitateur. Un algorithme, inclus dans le logiciel d’exploitation, corrige la mesure de la raideur
machine, et, si I’échantillon est trop rigide, interdit la mémorisation des mesures.

Entre 5 et 10 éprouvettes ont été testées par ce test dynamique. Elles possedent les dimensions de :
(69 x 20 x 3,2) mm?®,

11.4.2.2 - Résultats et discussions

11.2.2.3.1 - Etude du comportement dynamique en fonction de la température

La figure 2-16 montre une courbe représentative du comportement dynamique en flexion du
matériau LU1 en fonction de la température. Elle présente trois principales zones qui sont :

- La zone vitreuse (Tamb < T <50°C) : le composite reste dans son état vitreux. Son module est
de 'ordre de 4 GPa. Cette rigidité est due au grand nombre d’interactions entre les chaines et
aux fibres de verre.

- La zone de transition vitreuse/caoutchoutique (50°C < T < 130°C) : le module élastique
diminue avec l'augmentation de la température. En effet, lorsque la température augmente, les
mouvements de segments des chaines moléculaires sont ainsi autorisés et donc le module
d"Young diminue. Par conséquent, I'augmentation (ou la diminution) de la température se traduit
par une diminution (ou une augmentation) significative de la rigidité du matériau et donc de son
module d"Young [30].

De plus, cette zone montre la transition du matériau de I'état fragile a un état caoutchoutique
caractérisé par une grande déformabilité. Le comportement du composite dans cette zone est un
comportement viscoélastique.
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- La zone caoutchoutique (130°C < T < 150°C) : le matériau est dans son état caoutchoutique.
Le module élastique est de 6.5 MPa. Dans cette zone, le module élastique est presque
indépendant de la température. Le module élastique devient alors directement lié & la réticulation
(liaisons chimiques) et a Il'enchevétrement des chaines (liaisons physiques, effet
hydrodynamique) [33].

Cependant, la courbe de refroidissement ne suit pas le méme chemin que la courbe de chauffage.

Ce qui marque la présence du phénoméne d’hystérésis Ce phénoméene d'hystérésis peut étre

dd/attribué a une post réticulation.
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Fig 2- 16 : Courbe de flexion dynamique du matériau LU1

La figure 2-17 montre la courbe moyenne (de 5 essais) du module d’Young du composite LUI en
fonction de la température. D’abord, on observe que le comportement du composite est similaire
au comportement des élastoméres chargés (paragraphe 1.5.2.1)

Ensuite, on note que le module initial est inférieur au module final obtenu lors du refroidissement
comme dans le cas particulier de la zircone (paragraphe 1.5.2). Ce qui nous permet d’identifier un
comportement non stable du composite, probablement di a une post réticulation insuffisante. Ce
matériau dans ces conditions est plutdt dissipatif.

En outre, on remarque que 1’écart entre le module ¢lastique obtenu en flexion dynamique a Tamp €t
celui obtenu en traction a Tamp est égal a 20% alors que cet ecart passe a 64% en le comparant a
celui obtenu en flexion statique a Tamb. En effet, en flexion statique, le composite LU est plus
raide qu’en flexion dynamique et en traction statique a Tamb.

La température de transition vitreuse du composite LU peut étre déterminee en utilisant la figure
2-18 qui montre 1’évolution du facteur de perte tan & en fonction de la température. En effet, le pic
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de ce dernier donne la Tq du matériau étudié [29], [33]. Donc, la Tq du LU1 est égale a 105°C a 5
Hz. Le pic est pris dans le cas du chargement. En effet, les composites industriels réalisés avec
cette résine ne sont pratiquement soumis qu’a 1’auto-échauffement de la réticulation. Celle-ci est
limitée a 90°C — 100°C pour éviter d’endommager les moules. Le chapitre 3 montrera aussi que le
frottement est beaucoup plus pénalisant au-dela de 100°C. Il est donc plus pertinent, méme si le
matériau n’est pas complétement réticulé, d’utiliser la caractérisation obtenue lors de la chauffe,
d’autant plus que la différence avec la mesure obtenue au refroidissement est assez faible (5°C).
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Fig 2- 17 : Courbe moyenne de E en flexion dynamique du composite LU1
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Fig 2- 18 : Courbe moyenne du tan & en flexion dynamique du composite LU1
11.2.2.3.2 - Etude d’effet Payne

- Résultats et discussions

Pour déterminer I’existence de 1'effet Payne pour le composite LU1, un essai de flexion 3 points
dynamique a été effectué a 150°C, en faisant varier le déplacement dynamique entre 9,10° m et
4,10%m.

Nous avons choisi 150°C car a cette température, ce matériau est dans son état caoutchoutique. La
fréquence est d'environ 1 Hz et le déplacement statique est de 6,10 m.

Le choix de cette fréquence et de ce déplacement statique s’est fait apres plusieurs tests (environ
25) car ces deux conditions assurent la stabilité des mesures.

Les dimensions des échantillons sont : (45 x 9,5x 3,2) mm®,

La figure 2-19 montre le résultat de ce test. On remarque une diminution du module avec
I'amplitude de la déformation. Cette diminution est probablement due a I’adsorption/désorption de
chaines en surface de particule [87].

En outre, le facteur de perte tan 6 augmente en fonction de la déformation. Ces deux observations
sont caractéristiques de la presence de I'effet Payne. Une preuve plus convaincante nécessiterait
des mesures a des niveaux de déformations plus importants, inaccessibles avec notre appareillage.
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Fig 2- 19 : Résultat de la flexion 3 points dynamique de LU1, effet Payne

Conclusion

L’étude statique, thermodynamique et thermochimique nous a permis d’identifier le comportement
du composite LU1 qui est un comportement viscoélastique a une température comprise entre Tamb
et 130°C. A partir de cette température, le composite se retrouve dans un état caoutchoutique.
Aussi, elle nous aide a déterminer ses propriétés mécaniques, ses Tg, thermique et chimique et leurs
propriétés chimiques.

Il faut rappeler que I’objectif de cette étude est la caractérisation thermomécanique de composite
qui représente les déchets de production (composites neufs) et les déchets en fin de vie (composites
vieillis). Nous avons caractérisé jusqu’a ce stade le composite neuf. Donc, une étude du composite
vieilli sera faite par la suite pour compléter cette caractérisation thermomécanique de déchets de
composite polyester renforce de fibres de verre.

I11.5- Etude d’endommagement et de vieillissement de composite

Pour terminer la caractérisation du composite LU1, une étude de son comportement en fatigue est
nécessaire. En effet, le composite en fin de vie est le siege de plusieurs phénoménes comme
I’endommagement et la fatigue. Ainsi, une étude de I’endommagement et du vieillissement des
composites est importante pour connaitre ses propriétés.

Une caractérisation du comportement de la résine sous des sollicitations cycliques aux alentours
de sa Ty, sera faite afin de déterminer son comportement mécanique. Donc, dans cette partie, des
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essais de fatigue de la résine polyester et du composite LU1, de leurs résultats et leurs analyses
seront présentés.

11.5.1- Etude d’endommagement
11.5.2- Caractérisation d’endommagement et du vieillissement et ses protocoles
11.5.2.1- Vieillissement thermo-mécanique de résine : traction cyclique a haute température

o Protocole expérimental

Le vieillissement de la résine polyester est assuré par un chargement cyclique en traction cyclique
sur la machine de traction INSTRON ® 5566A. Le but de cet essai est de déterminer 1’origine de
non linéarité trouvée dans le comportement mécanique de composite (paragraphe 11.4.1), a une
température proche de sa température de transition vitreuse de la résine. En effet, les fibres de
verre ont toujours un comportement purement élastique a une température inférieure a 150°C.
Ainsi, larésine polyester insaturée peut changer du comportement lorsque la température augmente
en dépassant sa Tg.

Le protocole de ce chargement cyclique est d’augmenter, a chaque cycle, la contrainte suivie d’un
retour & contrainte nulle entre chaque maximum, a 90°C. Le choix de température 90°C est fait car
90°C est une température proche de la Tg, qui est aux alentours de 100°C (voir paragraphe 11.4.2).
La vitesse de sollicitation est de 10 mm.mn™*. A la fin du dernier cycle, la contrainte est maintenue
a 0 pendant 300 s, temps pendant lequel la rétraction de I’éprouvette est enregistrée. La figure 2.20
décrit ce protocole.

6 (MPa)
8 -

Taux (le. H

04 + + —_—y +
0 0,1 0,2 0,3 04 0,5 0,6

Fig 2- 20 : Chargement cyclique appliqué a la résine polyester a 90°C
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o Résultats

La figure 2-21 présente le résultat obtenu suite a cette sollicitation cyclique. En effet, la réponse de
la résine, enregistrée suite a ce chargement, montre que cette relaxation qui dépend du temps, peut
étre attribuée a la viscoélasticité de la résine. Selon la figure 2-21, le retour viscoélastique suit le
modéle de Maxwell suivant :

€= 2.exp (— ﬁ)
Avec R?=0,95

On peut définir ainsi la constante du temps 1= %2200. Avec, 1 est la viscosité et E est le module

élastique.

On remarque que la résine polyester insaturée posséde une grande constante du temps. Ainsi, lors
d’un chargement mécanique, le composite polyester renforcé de fibres de verre prend un long
temps pour retourner a son état initial.

En conclusion, le comportement du composite polyester/fibres de verre a la température ambiante
est un comportement viscoélastique avec une grande constante du temps, qui est le comportement
attendu de la matrice. En effet, les fibres de verre présentent un comportement purement élastique
é. Ia Tamb.

Taux de ¢
0,6

Retour viscoélastique
0,5

0,4
03

0.2
y =1,9528¢ 0,005

0,1 R? =0,9487

Chargements cycliques
tgs)

0 100 200 300 400 500 600 700

Fig 2- 21 : Courbe de la déformation enregistrée lors du chargement cyclique a 90°C
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11.5.2.2- Vieillissement thermo-mécanique du composite: traction cyclique a haute
température

o Protocole expérimental

Sur la machine de traction INSTRON ® 5566A, un chargement cyclique, présenté sur la figure
2-22, est appliqué a la variante LU1 pour voir son comportement a la fatigue en traction, avec une
vitesse de traction constante de 5 mm.mn™. Les dimensions de I’éprouvette sont (80 x 14 x 3.3)

mm?,

d (mm)
2,1 1

1,6

1,1

0.6 1

01 1 . £
v Y L] T 1 T
) i 150 200 250 300 350

04 -

Fig 2- 22 : Chargement cyclique imposé a LU1 a 150°C

o Résultats

La figure 2-23 montre le résultat de cet essai. D’abord, on remarque que le 1*" chargement et le 1
déchargement ne suivent pas le méme chemin : c’est le phénomeéne d’hystérésis. Ce phénoméne
dissipatif est d0 a la viscoélasticité du composite.

Ensuite, une diminution de la contrainte maximale d’un cycle a un autre (adoucissement) est
observée. Donc, une accommodation des contraintes est obtenue. Cet adoucissement est
probablement dii au frottement interne et au glissement des chaines de résine (paragraphe 1.5.2) car
la pente a I’origine du deuxiéme chargement jusqu’au dernier chargement est quasiment la méme.
S’il y a un dommage interne, le composite ne conserve pas la méme pente.

Lors du premier chargement, une chute remarquable de la contrainte qui peut se traduire par une
chute de rigidité du composite, est également observée. Ainsi, le comportement cyclique de ce
composite est similaire au comportement des élastomeéres qui est caracterisé par une non-linéarité
(paragraphe 1.5.2). En effet, les élastoméres (chargés ou non chargés) sont connus par leur forte
non-linéarité et leur dépendance aux contraintes d’adoucissement connue sous le nom d’Effet
Mullins [43]. Donc, la chute de rigidité du composite LU1 indique la présence de I’effet Mullins
qui est probablement d au frottement interne des chaines de sa matrice.
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Fig 2- 23 : Résultat du chargement cyclique imposé a LU1 a 150°C
Un autre type de chargement a été imposé au LU1 pour avoir son comportement cyclique lors de
I’augmentation du taux de déformation avec le nombre de cycle et avec le retour a 1’état de

contrainte nulle a chaque cycle. La figure 2-24 montre ce type de chargement a déplacement imposé
aLUL

d (mm)
1,75 T

15 4

1,25 +

0,75 1
05 +

025 1

A S 7
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Fig 2- 24 : Type de chargement imposé a 150°C

La figure 2-25 présente le résultat de cet essai. On note que les différents cycles ont la méme allure
au cours du temps. Les contraintes augmentent avec [’augmentation de la déformation
(déplacement).

Le déchargement ne suit pas le méme chemin que le chargement a chaque cycle. Ce qui indique la
présence du phénomene d’hystérésis. En plus, une chute de contrainte est notée durant les premiers
cycles entre le chargement et le déchargement.
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Une diminution du module d’Young E de la sécante par rapport a 1’origine (0 (contrainte), 0
(déformation)) est observée pour chaque chargement. Ce matériau ne présente pas de cycle
« stable » atteint apres trois cycles de sollicitation (voir chapitre 1, paragraphe 1.5.2.2), mais plutét
une évolution des cycles de plus en plus faibles (conforme a ce qui est observé pour un caoutchouc
chargé au noir de carbone).

Cette baisse peut étre traduite par une diminution de la rigidité du materiau qui refléte I'effet
Mullins.

0 (MPa)
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20

15

Chute de
contrai

l

0 + 4 + { } 4 + $ + } + + + } } i g
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Fig 2- 25 : Résultat du chargement cyclique a 150°C

10

Pour mieux comprendre le comportement du matériau lorsqu'il est soumis aux différents niveaux
de chargement cyclique, et vérifier ainsi la présence de 1’effet Mullins a différents niveaux de
déformation, un type de chargement présenté sur la figure 2-26 a été imposé. En effet, ce
chargement permet de solliciter le composite a différents niveaux de déformations progressives, en
faisant & chaque niveau une sorte de relaxation de contraintes moyenne (paragraphe 1.5.2). Le
matériau est sollicité 5 cycles a chaque niveau de déformation.

Le passage d’un niveau de déformation a un autre est assuré par I’ajout de 0.25 mm de déplacement.
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Fig 2- 26 : Type de chargement imposé a 150°C

Aprés avoir appliqué le type de chargement sélectionné, les figures 2-27 et 2-28 montrent
respectivement les résultats de la contrainte en fonction de la déformation et du temps.

On observe pour le méme niveau de déplacement imposé, une diminution de la contrainte
traduisant une baisse de rigidité. Cette diminution de contrainte a la méme forme (pour ces 5 cycles)
en faisant varier le niveau de déformation.

Les mémes phénomenes ont été observés a chaque niveau de déformation que ceux du premier
essal montrant 1’existence de I’effet Mullins.

La figure 2-28 montre que la diminution des contraintes de relaxation des contraintes est
comparable a tous les niveaux. Cela pourrait montrer que le composite LUL ne présente pas
d’endommagement interne et cette diminution est due principalement au frottement interne ses
chaines

Donc, dans le cas du composite polyester renforcé de fibres de verre, les phénoménes ont pu étre
observés lors d'un chargement cyclique a 150°C sont : I’hystérésis, 1’effet Mullins et la relaxation
des contraintes.

Au-dessus de sa température de transition vitreuse, ce composite présente les caractéristiques des
matériaux en caoutchouc. Ce qui était attendu de la phase amorphe molle. Un élément remarquable
est la forte visibilité de 1’effet Mullins, malgré la présence de fibres de verre sollicitées en traction.
Cela est di a la faible proportion de ces derniéres qui sont orientées dans le sens de la sollicitation.
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Fig 2- 27 : Résultat du chargement cyclique imposeé en fonction de déformation
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Fig 2- 28 : Courbe du chargement cyclique en fonction du temps

Une analyse structurale d’un échantillon du composite LU1 a été effectué a 1’aide d’un microscope
électronique a balayage afin de déterminer si le composite présente des défauts comme des
porosités ou la décohésion de I’interface fibre/matrice, qui peuvent contribuer a I’effet Mullins. La
figure 2-29 montre le résultat de ce test. On observe la présence des cavités de vides correspondant
aux bulles d’air formées au cours du moulage au contact de ce composite (figure 2-29/A).
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Cependant, on note qu’il n’y a pas de décohésion ni de rupture au niveau de I’interface fibre/résine
(figure 2-29/B).

Ainsi, nous pouvons constater que 1’effet Mullins dans le cas du composite LU1 est le résultat soit
du glissement interne de chaines de réseau ou bien de la présence de porosité comme les bulles
d’air.

e
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Fig 2- 29 : Type de chargement imposé a 150°C
11.5.2.3- Vieillissement thermochimique : hydrolyse a différentes températures

- Dispositif expérimental

La technique de I'hydrolyse est utilisée pour étudier I'effet du vieillissement sur le comportement
de composite immergé dans 1’eau. En effet, la présence de 1’eau va rompre les liaisons ester de la
résine polyester insaturée [18]. Ainsi, cette macromolécule de polyester dissocie la molécule d’eau
et se dissocie elle-méme, avec production d’alcool et d’acide. (Chapitre 1, paragraphe 1.5.2) Trois
protocoles expérimentaux d’hydrolyse sont réalisés pour étudier le comportement du composite
LUI aprés son vieillissement par la technique d’hydrolyse a différentes températures.

Le premier protocole d'essai consiste & mettre les échantillons de ce composite dans I'eau distillée
jusqu'a sa saturation totale en eau, St a la température ambiante.

Dans notre cas, le taux de saturation total en eau indique la quantité d'eau présente en composite
(teneur massique en eau).

Pour accélérer le vieillissement du composite et déterminer I'influence de la température sur son
comportement, nous avons choisi également les températures 80°C et 90°C pour I’hydrolyse. En
effet, ces deux températures sont proches de sa température de transition vitreuse, Tg, qui est
environ 100°C. Ainsi, le deuxiéme protocole d’hydrolyse consiste a immerger les échantillons du
composite LU1 dans de I'eau distillée a 80°C jusqu'a leur saturation totale en eau.

Le troisiéme protocole d'essai a le méme principe que le 2°™ protocole, sauf que la température de
I'eau distillée est égale a 90°C.
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Le taux de saturation en eau est calculé sur la base de la masse initiale de I'échantillon. Chaque
jour, les échantillons du composite sont pesés. Ensuite, nous calculons leurs teneurs en eau Ct en
utilisant 1’équation (25) :

C, = Ma—Mo) y 100 (6q 27)

mo
Avec mn est la nouvelle masse et mo est la masse avant hydrolyse.

La relation entre le gain de poids et la racine carrée du temps indique un phénomene de diffusion
simple de type Fick [88], [89]. C’est le mod¢le le plus souvent utilisé pour prédire la diffusion
d’eau dans une matrice polymere [90]. En effet, la cinétique de 1’absorption de 1’cau et sa diffusion,
peuvent étre modélisees, en utilisant la loi de Fick qui a comme équation, 1’équation (26) [88] :

M ,
Metq =1- — Zn 0(2n+1)2 exp [ (2n + 1)2m? (hz)] (éq 28)

Ou h est la demi épaisseur de 1’échantillon, M est la masse absorbée pendant un temps t, Meg est la
masse limite de saturation, D est le coefficient de diffusion.

L’étude du mécanisme de diffusion d’eau dans le composite LU sera faite en utilisant les
parameétres adimensionnels associés au temps t et a la teneur en eau Ct, qui sont [90] :

C
= — et C'=—+

tmax Cts

Avec, tmax est le temps maximal atteint et C, la teneur en saturation fixée par le calcul

Le premier protocole a nécessité un mois pour atteindre la Ct de tous les échantillons. Ensuite, ils
sont laissés a sécher pendant deux mois a la Tamp.
Pour le deuxiéme protocole, les échantillons en composite LU1 sont restés a 80°C pendant 20 jours

jusqu'a ce que l'eau sature les échantillons. Ensuite, ils ont été séchés a Tamn. Il y a 4 échantillons
qui sont séchés a Tamb pendant 3 jours et 3 échantillons qui sont séchés pendant 10 jours & Tamb,
pour déterminer I'effet de la période de séchage sur le comportement du composite vieilli dans
I'eau.

Les échantillons du troisieme protocole ont été mis a 90°C pendant 14 jours jusqu'a leur saturation
totale en eau. Ensuite, ils sont mis au four pendant 3 heures a 90°C pour accélérer leur séchage.

Tous les échantillons séchés de différents protocoles sont testés sur la machine de traction
INSTRON® 5566A en flexion 3 points a la Tamn. Avant le test de flexion de chaque échantillon de
chaque protocole, nous avons mesuré sa masse puis nous avons calculé a nouveau, son taux de
saturation en eau. Les dimensions de ces échantillons sont : (75 x 15 x 3,8) mm?®,

- Résultats et discussions
e Aspect de la résine seule apres hydrolyse

Apres hydrolyse, les échantillons ont conservé formes et dimensions. Une immersion dans un
mélange acétone-toluene en quantités équivalentes a conduit aux particules montrées sur la figure
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2-30, un échantillon non hydrolysé mis dans la méme solution ne montre pas d’évolution de la

forme ni de la masse.
L’hydrolyse a nouveau d’une partie de ces granulés, poreux et fragiles, ne montre pas d’évolution

significative.

Fig 2- 30 : Aspect de la résine aprés hydrolyse a Tamb

¢ Diffusion d’eau en fonction de la température de I’eau

Le tableau 2-8 présente les taux de saturation apres hydrolyse et apres séchage juste avant le test

de flexion 3 points pour chaque échantillon des différents protocoles décrits précédemment.

Tableau 2- 8 : Taux de saturation de composite LU1 de tous les tests d’hydrolyse

1" protocole a Tamb

2¢me protocole a 80°C

3%me protocole a 90°C

Fin Avant Fin Avant Fin Avant
hydrolyse test hydrolyse test hydrolyse test
Ct Ct Ct Ct Ct Ct
Spl 2,63 1,93 3,17 0 2,47 1,08
Sp2 2,50 1,97 3,32 1,10 2,26 0,69
o Sp3 3,07 0,14 1,95 0,85
% Sp 4 3,07 0,97 1,98 0,92
§ Sp5 3,21 1,12
Sp 6 3,15 0
Sp7 3,15 1,50
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La figure 2-31 montre 1’évolution de la teneur en eau des échantillons du LU1 du 1* protocole
qui sont hydrolysés a Tamb, en fonction de la racine carrée du temps (courbes de reprise en eau
conventionnelles) [90]. On remarque qu’ils suivent la loi de Fick avec un coefficient de diffusion
présenté dans le tableau 2-9. Le temps de saturation est égal a 669,55h.
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1 - ®® e 88

0,9 - -

0,8 4 - &

0,7 - -7 ®

0,6 - i
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0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

Fig 2- 31 : Courbes d'absorption d'eau d'hydrolyse a Tamb

Les échantillons qui sont hydrolysés a 80°C du 2°™ protocole, suivent aussi la loi de Fick.
L’évolution de leurs teneurs en eau est donnée par la figure 2-32. Leur temps de saturation est égal
a 409,54h. De méme, les échantillons qui sont hydrolysés & 90°C (3°™ protocole) ont les mémes
résultats présentés dans la figure 2-33. Le temps de saturation est égal a 328,55h.
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Fig 2- 32 : Courbes d'absorption d'eau d'hydrolyse a 80°C
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C*(t%)
1A XX % B A
a8 &
0,9 -
0.8 X
x X a
0,7 - & &-
4
0,6 9
x +4 x Spl
0,5 1 o A Sp2
0,4 - %X 4 Sp3
A - Sp4
b4 -
0.3 1 Modéle Fick
A,A
0,2 - z
&
0,1 1 A
- t*lll
0 #* + r + . t r + T t r t r + r + r t r i
0 0,1 0,2 0.3 0,4 0,5 0,6 0.7 0,8 0,9 1

Fig 2- 33 : Courbes d'absorption d'eau d'hydrolyse a 90°C

Le tableau 2-9 résume le coefficient de diffusion du LU1 a différentes températures. On note que
lorsque la température de I’eau d’hydrolyse augmente, le coefficient de diffusion augmente. Ce
qui montre que 1’augmentation de la température de 1’eau de I’hydrolyse permet d’améliorer la
diffusion de I’eau a I’intérieur du composite LUI.

Tableau 2- 9 : Coefficients de diffusion du LU1 a différentes températures

T(°C) Dt (1071° m?/s)
20 1,64
80 4,88
90 6,69

e Evolution du comportement mécanique

La figure 2-34 montre les résultats du premier protocole d'essai apres le test de flexion 3 points a
Tamb du LUL, Sp vierge, avant son hydrolyse, (courbes bleue) et aprés son hydrolyse et son séchage
a Tamb (courbes respectivement en verte et en rouge avec 1,97 % et 1,39% taux de saturation en
eau).

On note qu’il reste encore une quantit¢ importante d'eau dans les échantillons en composite LU1
qui peut agir comme plastifiant.

On remarque que les échantillons hydrolysés a Tams perdent 66% de leur résistance a la flexion (~
149 MPa) par rapport aux échantillons vierges (~ 450 MPa). Mais, ils obtiennent un gain de 195%
dans leur taux de déformation. Cela confirme donc le role plastifiant de I'eau.
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Les courbes de flexion 3 points a Tamb de ces deux échantillons présentent au début une zone de
déformation ¢élastique. Ensuite, elles changent de pente avec l’apparition d’une zone de
déformation avant la rupture. Ainsi, nous pouvons constater que le comportement de ce composite
vieilli dans I’eau est probablement un comportement élasto-viscoplastique [91], vu le réle
plastifiant de 1’eau.

0 (MPa) —Composite vierge
Spl avec 1,97% d'eau
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Fig 2- 34 : Résultat de la flexion de LU1 avant et apres hydrolyse

Pour mieux comprendre I'effet de la température d'hydrolyse sur le comportement mécanique du
composite LU1, une hydrolyse a 80°C est appliquée aux échantillons du ce composite (protocole
2). Ainsi, apres cette hydrolyse et un séchage pendant 3 jours a la température ambiante, un test de
flexion 3 points a été effectué.

La figure 2-35 montre les résultats de ce test de flexion 3 points effectué a Tamp pour les échantillons
du LU1 hydrolysés a 80°C (courbes noires).

On remarque que leur résistance a la flexion (Rf ~ 130 MPa) est quasiment égale a celle des
échantillons qui ont subi une hydrolyse & Tamb SOit un écart de 67% par rapport a la résistance
initiale du LU1. Mais, leur module d"Young E est plus élevé et leur taux de déformation est inférieur
de 30% comparé a celui des échantillons saturés en eau a Tam.

Nous pouvons conclure que I’hydrolyse a 80°C a quasiment le méme effet que 1’hydrolyse & Tamn
au niveau de la résistance a la flexion, mais, ce dernier donne plus de déformabilité au composite.
Les deux types d’hydrolyse dégradent les propriétés mécaniques (résistance a la flexion, rigidité)
du composite LU1, en augmentant sa capacité de déformation.
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Fig 2- 35 : Résultat de la flexion 3 points de LU1 apres hydrolyse a 80°C

Pour vérifier si la période de séchage de ces échantillons apres hydrolyse a un effet important sur
leur compliance, un lot de 3 autres échantillons, qui ont subi le méme protocole d'hydrolyse a 80°C,
sont séchés pendant 7 jours a Tamb.

La figure 2-36 montre les résultats de la comparaison des tests de flexion 3 points d'échantillons
composites LU1 apres hydrolyse a 80°C et 3 jours de séchage (courbes noires) et apres 8 jours de
séchage a la température ambiante (courbes orange).

On constate que le séchage le plus long présente une résistance a la flexion, Rs ~ 148 MPa,
légerement supérieure a celle du séchage le plus court. Aussi, leur module d’Young E est également
Ieégérement supérieur. Mais tous ces échantillons (orange et noir) ont des taux déformation a la
rupture proches.

Nous pouvons conclure que la période de séchage a une légére influence sur la résistance a la
flexion. Ainsi, un échantillon avec une teneur en eau plus élevée présente une résistance a la flexion
plus faible. Ainsi, dans ces conditions, le séchage ne permet pas de récupérer significativement les
propriétés mécaniques du LU1.
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Fig 2- 36 : Résultat de la flexion de LU1 aprés hydrolyse a 80°C

Pour étudier I'influence de I'hydrolyse sur le comportement du composite a une température proche
de sa Tq ~ 100 ° C, un test d'hydrolyse des échantillons en composite LU1 a été réalise a 90°C
(protocole 3). Les courbes violettes de la figure 2-37 sont les courbes de flexion 3 points des
échantillons de LU1 aprés cette hydrolyse et 3 heures et 30 minutes de séchage a 90°C.

Une comparaison de ces échantillons avec les échantillons hydrolysés a 80°C séchés pendant 8
jours, est choisie car tous ces échantillons ont des taux de saturation proches.

Nous notons que pour les deux protocoles, les échantillons ont le méme module dYoung E. Mais
les échantillons hydrolysés a 90°C et mis a sécher pendant 3,3 heures, ont un gain de 7% en
résistance a la flexion et un gain de 24% de déformation de rupture par rapport aux échantillons
hydrolysés a 80°C.

D’autre part, les échantillons hydrolysés a 90°C ont perdu 5% en déformation de rupture et 2% de
leur résistance a la flexion, en comparant aux échantillons de composite hydrolyses a la Tamb (figure
2-34). Cette baisse de résistance du composite pourrait résulter de I'hydrolyse des liaisons ester de
la matrice ou de I’endommagement de 1'interface matrice-fibre, ou d'une certaine dégradation des
fibres de verre. Il a été démontré que I'hydrolyse a température élevée endommage les fibres de
verre [15], [47].

Globalement, les propriétés mécaniques sont trés semblables aprés vieillissement a 80 ou 90°C.,
mais loin des échantillons vierges.
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Ainsi, le vieillissement du composite a l'aide de la technique d'hydrolyse a Tamn et a des
températures proches de sa Tg, dégrade ses propriétés mécaniques. Mais, il lui donne plus de
compliance. En effet, nous avons obtenu un gain de ~ 200% dans son taux de déformation a la
rupture qui peut faciliter sa déformation par rapport a son état vierge.

En conclusion, nous pouvons constater que les échantillons en composite LU1 vieillis qui
représentent les déchets en fin de vie, sont probablement plus faciles a recycler par la technique du
laminage avec une calandre chauffée que les échantillons en composite LU1 neufs qui représentent
les rebuts de production car les déchets en fin de vie présentent une zone de déformation qui facilite
leur deformation par laminage.
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Fig 2- 37 : Résultat de la flexion de LU1 aprés hydrolyse a 90°C et a 80°C

11.6- Conclusion

Dans ce chapitre, une caractérisation thermomécanique du composite polyester insaturée renforcé
en fibres de verre, LUL, est faite en utilisant différentes techniques comme la traction statique et
cyclique, la flexion 3 points et la DSC, a différentes températures (au-dela de sa Tg). L’objectif
principal de ce chapitre est d’étudier le comportement mécanique des déchets en fin de vie et des
chutes de production, en déterminant leurs propriétés mecaniques et chimiques a différentes
températures.

Cette étude est composée d’une étude statique et d’une étude dynamique a différentes températures,
du composite LU1 neuf qui représente les chutes de production. Elle comporte également une étude
de vieillissement pour traiter et déterminer le comportement du LUL vieilli qui représente les
déchets en fin de vie.
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L’¢tude statique nous a permis de déterminer le comportement statique de ce composite en
déterminant ses propriétés mécaniques et thermochimiques.

Aussi, 1’étude dynamique nous a permis de déterminer 1’évolution du comportement du composite
en fonction de la température et les différents phénomenes observés comme 1’effet Payne et
I’hystérésis.

Ces deux études montrent que le composite LU1 posséde un comportement viscoélastique avec
une grande constante de temps.

L’¢tude d’endommagement et de vieillissement nous a permis de déterminer le comportement et
la réponse de ce matériau suite a différents types de vieillissement. En effet, deux procédés de
vieillissement sont utilisés : vieillissement mécanique et vieillissement thermochimique.

Pour le vieillissement mécanique a été réalisé en utilisant la traction cyclique a 150°C ou le
composite se trouve dans son état caoutchoutique. Au cours de cet essai, plusieurs phénomenes ont
été observés comme 1’effet Mullins et 1’hystérésis. Ces phénomenes sont dus a la chute de rigidité
du matériau LUI, due a I’accommodation de contraintes (déformations). Cette chute est
probablement causée par le frottement interne au sein du composite LUl et non par
endommagement.

Le vieillissement chimique a été fait par la technique d’hydrolyse a différentes températures. Les
tests montrent que le composite hydrolysé a Tamb @ perdu environ 66% de sa résistance a la flexion.
Mais il a gagné 200% dans sa déformation & la rupture.

Pour I'nydrolyse a des températures proches du Ty composite (température de transition vitreuse ~
100°C), le composite a gagné 170% de sa déformation de rupture. Mais il y a perdu 60% de sa
résistance en flexion. Ainsi, I'nydrolyse & Tamp Ou accelérée a des températures proches de la Tg,
confére une compliance importante au composite LUL. Mais, elle dégrade sa résistance a la flexion,
qui peut étre récupérée aprés un long séchage. Ainsi, I'absorption d'eau dégrade les propriétés
mécaniques du composite en jouant le rle d’un plastifiant. Ainsi, le comportement du composite
vieilli est probablement un comportement élasto-viscoplastique.

En outre, nous avons trouvé que I’hydrolyse donne plus de déformabilité au composite, qui peut
atteindre 200% par rapport a sa déformabilité initiale. Cela signifie que les déchets en fin de vie
sont probablement plus faciles a recycler que les rebuts de production par le laminage a chaud.
Ainsi, ce chapitre nous a permis de caractériser thermo-mécaniquement le composite LU1 dans son
état neuf et vieilli, en déterminant son comportement a différentes températures. 1l permet
également de déterminer un premier choix de la plage de température de son laminage qui est
comprise entre 80°C et 120°C car au-dela de 120°C, le composite perd 80% de sa résistance
mécanique et il devient fragile au laminage comme conséquence.

La deuxiéme étape de cette étude du laminage du composite LU1 est sa caracterisation tribologique
a differentes températures afin de déterminer son coefficient de frottement et veérifier la premiére
plage de température choisie précédemment. Cette caractérisation est le sujet du chapitre suivant.
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I11.1- Introduction

Un parametre primordial pour la modélisation de notre systeme de recyclage est le coefficient de
frottement. En effet, la force d’entrainement de ce procédé est la force de laminage qui est assurée
par le frottement entre le composite et la calandre de travail.

Une étude tribologique du frottement du composite LU1 contre 1’acier des cylindres de la calandre
est donc nécessaire afin de comprendre son comportement dans différentes conditions et déterminer
les parameétres de son laminage a chaud comme le coefficient de frottement et la plage de
température du laminage.

Cette ¢tude se base sur 1’analyse de 1’effet des paramétres, présentés au chapitre 1, influencant le
comportement en frottement du composite et la détermination du coefficient de frottement du LU1
a différentes températures.

Ce chapitre débutera par une étude expérimentale de la tribologie du composite choisi pour ce
travail, en décrivant la méthode, les matériels et les matériaux utilisés puis en montrant les résultats
et leurs analyses.

Le développement d’un banc d’essai expérimental a été nécessaire pour ce travail. Il est décrit en
détail dans ce chapitre.

Une étape préliminaire de validation de ce banc d’essai a été réalisée afin de tester la fiabilité de
notre banc d’essai ainsi que la reproductibilité des mesures. Enfin, une étude de différents
paramétres potentiellement influant sur le frottement du composite polyester insaturée renforcé des
fibres de verre et de sa matrice permet d’analyser leurs impacts réels sur les comportements
tribologiques de ces deux matériaux.

I11. 2 - Matériaux et procédé expérimental
I11. 2.1 - Dispositif expérimental

Pour les tests de frottement du composite LUL, les éprouvettes utilisées ont une forme
rectangulaire, de dimensions : (25 x 45 x 3.6) mm?3. Elles sont testées en frottement contre trois
matériaux qui sont :

- Pacier X90CrMoV 18 (acier de la calandre),
- I’aluminium 6060,
- le polytétrafluoroéthyléne PTFE (teflon).

Le choix de ces matériaux est fait pour étudier I’effet du métal et du polymere sur le
comportement tribologique du LU1 et savoir avec quel matériau de frotteur, le composite peut
résister au frottement & haute température, en termes de laminage.

Le dispositif expérimental utilisé pour les essais de frottement est un banc d’essai développé au
cours de cette etude. Il est présente sur la figure 3-1. Une vue eclatée de ce systéme est egalement
présentée dans I’annexe 3-1.
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Ce banc est composé de deux supports en acier (2), qui sont disposés sur une table de base (1).
Cette table permet de fixer I’ensemble de ce banc sur le mors inférieur de la machine de traction
INSTRON ® 5566A.

Deux axes (7) et (8) sont utilisés pour assurer le parallélisme entre les deux supports (22) et
1’échantillon (4).

Deux piéces composites (3) sont positionnées dans les deux supports (2) de telle sorte que ce
systéme soit symétrique par rapport a la piece centrale (4). Cette piece centrale est assemblée
au mors supérieur de la machine de la traction INSTRON® 5566A. Trois pieces centrales de
natures différentes seront utilisées par la suite, pour caractériser le frottement du composite
contre un acier représentatif de la calandre, un aluminium et du PTFE.

La procédure d’essai est d’assembler d’abord le banc a la machine de traction INSTRON®
5566A. Ensuite, on serre les piéces en composite sur la piéce centrale a I’aide du serre joint (6),
en insérant le capteur de force entre ce dernier et le support (2). La piéce centrale (4) est alors
mue en imposant la vitesse de déplacement de la traverse de la machine de traction et provoque
ainsi le glissement de (4) sur le composite.

La force tangentielle de frottement est mesurée par le capteur de la machine de la traction. La
force normale du frottement est mesurée par le capteur de force (5).

Gréace a ce systeme, deux sollicitations sont possibles pour mesurer le coefficient de frottement :
la traction (vers le haut) et la compression (vers le bas).

Piece

centrale T

Composite

Capteur de
force

E N

Serre-joint =N 7 |
r: 11 K —
7 L 3
Axes
Support 2
‘ (Fixe) -

1o

b) 1- Table de base; 2- Support; 3- Composite; 4-Piece centrale;

a) 5-Capteur de force: 6-Serre joint; 7,8- Axes

Fig 3- 1 : a) Montage d’étude du frottement, b) Schéma principe du montage de frottement

Les figures 3-2/a) et ¢) montrent respectivement 1’assemblage de ce banc d’essai sur la machine
de traction INSTRON ® 5566A et le systeme d’acquisition du capteur de la force normale
permettant la conversion de sa sortie analogique en sortie numérique.
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L’un des objectifs de ce travail étant d’étudier le comportement tribologique du composite a
différentes températures allant de I’ambiante (Tamb) @ 150°C, une étuve est montée sur la
machine de traction pour enfermer le banc (figure 3-2/b).

Les paramétres dont nous souhaitons quantifier I’influence sur la tribologie du composite sont :
la température, la rugosité, D’épaisseur (rigidit¢) du matériau, la vitesse de
glissement/déplacement et la force normale. Le principe retenu pour 1’étude de 1’influence de
ces différents paramétres sur le comportement en frottement de ce matériau est de faire varier
ceux-ci un a un, et de fixer tous les autres.

Pour chaque valeur des parameétres, une moyenne de 44 échantillons sont testés (entre 3 et 5).
Chaque échantillon est utilisé alternativement en traction et en compression jusqu’a sa
défaillance. Nous avons observé qu’un échantillon en résine polyester insaturée résiste en
moyenne a 4 essais (traction (en haut) + compression (en bas)) et qu'un échantillon composite
résiste entre 6 et 8 essais (traction + compression). Le lecteur pourra se référer a I’annexe 3-1
qui indique le nombre d’essais pour chaque type de test de frottement, réalisés au cours de ces
travaux.

La différence observée entre les essais en traction et en compression sera analysée dans le
dernier paragraphe (111.2.2.7) de ce chapitre.

g ~vsTRoN

et e | "ar
e

Fig 3- 2 : a) Montage du banc d’essai sur la machine de traction, b) Etuve et ¢) Systéme
d’acquisition
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I11. 2.2 - Résultats des essais de frottement du composite LU1 et de sa matrice

111.2. 2. 1 - Mesures de coefficient de frottement et interprétations

La figure 3-3 présente les courbes brutes, représentatives de la force normale et de la force
tangentielle du frottement du composite LU1 contre I’acier de la calandre a Tambn. On remarque
que la force normale est constante en fonction du temps. La force tangentielle passe par une
phase transitoire montrant le coefficient de frottement statique du composite/acier. Apres une
seconde, elle est stabilisée marquant le coefficient de frottement dynamique du composite/acier.
Le coefficient de frottement est égal au rapport de ces deux forces.

La figure 3-4 montre des courbes représentatives de coefficient du frottement du composite LU1
contre 1’acier & Tamb, dans le sens de traction (vers haut) et le sens de compression (vers le bas).
On note que le coefficient de frottement donné par les différentes courbes est composé d’un
coefficient statique et dynamique.

Des oscillations autour de la valeur moyenne du coefficient de frottement dynamique et statique
sont observées. Elles sont de petites amplitudes a haute température et de plus grandes
amplitudes a basse température. Elles sont probablement dues au phénomeéne de Stick Slip.

L’influence de la température du contact n’été pas étudiée au cours de cette étude tribologique
car des vitesses trés faibles du travail sont faibles (~0,1 mm.s™). Donc, on va considérer que la
température du contact est égale a la température mesurée.
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——Force tangentielle
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Fig 3- 3 : Courbes brutes, représentatives de la force normale et la force tangentielle du
frottement du composite LU1 contre acier a 20°C
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Fig 3- 4 : Courbes représentatives du frottement composite/acier a 20°C en traction et en
compression

111.2. 2. 2 - Influence de la température

- Pour la résine

Les résultats des essais de frottement de la résine polyester insaturée seule sur de I'aluminium et de
I'acier, en faisant varier la température sont présentés sur la figure 3-5. On remarque que le
comportement en frottement de la résine sur les métaux, augmente avec la température jusqu’a une
température qui est aux alentours de sa Tg (100°C pour I’acier et 110°C pour I’aluminium). A partir
de cette température, le coefficient de frottement chute.

u & p résine/aluminum
045 T ~@ u résine/acier

04 + +
035 1

0,2 +
0,15 +
0,05 +
T (°C
0 t t t t t t } } t t t t ( { )

10 20 30 40 50 60 70 80 9 100 110 120 130 140

Fig 3- 5 : Courbes moyennes du frottement de la résine contre I’acier et I’aluminium en fonction
de la température
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Apres les tests de frottement de la résine contre les métaux, des modifications morphologiques ont
été observées dans les échantillons de résine. Le tableau 3-1 présente les échantillons apres ces
tests de frottement de la résine sur I'aluminium et sur I’acier a 130°C.

On remarque que les éprouvettes résultantes sont endommagées apreés plusieurs tests de frottement
montrant leur fatigue.

Tableau 3- 1: Observations des surfaces du contact de la résine apres frottement a 130°C

Echantillon 1

Echantillons en
résine apres leur
frottement contre
I’acier a 130°C
(apres plusieurs
tests)

Echantillon 2 ample 1

Echantillons en
résine apres leur
frottement contre
I’aluminium a
130°C (apres
plusieurs tests)

- Pour le composite

La figure 3-6 montre deux courbes représentatives des coefficients de frottement mesurés pour le
composite LU1 contre I’acier en fonction du temps, pour la température ambiante (~ 20°C) et pour
100°C, en traction et en compression (mesures différentes). On remarque que le coefficient de
frottement composite/acier se décompose en coefficient statique et dynamique. Globalement, le
coefficient de frottement de ce composite contre 1’acier a 100°C est nettement plus grand que celui
a.20°C. Rapport- gratuit.com {}
LE NUMERO 1 MONDIAL DU MEMOIRES )
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T —p=F(t(s)) 2 100°C

AL 3 0
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Fig 3- 6 : Courbes représentatives du frottement composite/acier a 20°C et a 100°C

La figure 3-7 montre 1’évolution du coefficient de frottement pour trois matériaux en frottement
sur le composite, en fonction de la température.

Pour le frottement composite/PTFE, le coefficient de frottement reste quasiment constant lors de
variation de la température de 20°C a 150°C ce qui donne un comportement stable pour le
frottement du composite sur le PTFE. On peut remarquer une petite décroissance de celui-ci autour
de 100°C, mais ¢a reste trop faible par rapport a notre incertitude pour étre analysée.

Pour le frottement du composite sur 1’acier et I’aluminium, le méme comportement est observé. Le
coefficient de frottement composite/aluminium est supérieur a celui du frottement composite/acier.
Ainsi, le coefficient de frottement du LU1 contre les métaux (acier et aluminium) augmente avec
1’élévation de température de 1’ambiante jusqu’a 110°C. A partir de cette température, une chute
remarquable de ce coefficient est notée. Ce comportement en frottement du LU1 est di a son
caractéere viscoélastique. Généralement, les propriétés des élastoméres dépendent fortement de la
température [92], ainsi le changement important du coefficient de frottement en fonction de la
température du composite est di principalement a sa composante adhésive et a la déformation qui
sont reliées a ses propriétés viscoélastiques [93]. Le passage du coefficient de frottement du LU1
par un maximum a une température proche de sa Ty, est donc le résultat du pic du facteur de perte
tan & qui modélise le frottement interne du LU1.

Le test thermodynamique réalisé en chapitre 11 montre que 105°C est la Tg du composite LUL. A
cette température, les matériaux composites subissent diverses modifications de leurs propriétés
mécaniques. Donc, la chute du coefficient de frottement a partir de 110°C peut étre en partie
attribuée a un changement des propriétés thermomécaniques de ce composite et de son
comportement physique (passage de 1’état vitreux a I’état caoutchoutique) a cause de son passage
au-dela de sa Tg.
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Il est cependant a remarquer que le pic du coefficient de frottement de la résine sur I'aluminium est
augmenté de 10°C, comparé a celui du frottement du composite sur I’aluminium qui était d'environ
100°C (figure 3-5). Cela pourrait s'expliquer par la présence de fibres de verre dans le composite
qui provoque ce déplacement car bien que les fibres de verre donnent plus de résistance au
composite, simultanément les interfaces résine/fibres le fragilisent en permettant de faciliter la
propagation de fissures et donc la dissipation d’énergie.

Etant donné que la surface de contact du composite n’est que de la résine, ce changement est
probablement dd a une modification des propriétés mecaniques telles que son module élastique et
sa déformation a la rupture.

De 50°C a 120°C, le coefficient de frottement, dans le cas de la résine sur 1’acier est inférieur a
celui du composite sur 1’acier (figure 3-5).

A 130°C, le coefficient de frottement de la résine sur 1’acier est supérieur au coefficient de
frottement du composite sur I’acier. Cela est remarqué également pour le frottement de la résine
sur I’aluminium par rapport au composite sur I’aluminium. Ce qui peut confirmer les explications
précédentes sur le changement de la nature de la surface de contact et le glissement des couches
composites conduisant a la chute du coefficient de frottement. De plus, a cette température, le
coefficient de frottement du composite sur I’aluminium est moins important que celui de la résine
sur I’aluminium. Cette différence pourrait étre due a la présence d’une poudre grise, qui est
probablement de I'alumine, produite lors des tests de frottement du composite contre I'aluminium,
d’ou la notion du troisiéme corps qui pourrait indiquer la présence d’une usure abrasive du LUI.
Cette poudre peut travailler comme un lubrifiant, en générant une réduction du coefficient de
frottement du composite sur I’aluminium.

U @ u composite/aluminum
0.5 T ~&- |t composite/acier
045 + ; -4y composite/PTFE
0.4 -
0,35 1
03 t + e,
025 4 o '
0,15 4 *
0,1
" 2 . L P — } T¢0

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140
Fig 3- 7 : Courbes moyennes du frottement du composite contre 3 matériaux en fonction de la
température
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Pour comprendre plus en détail I'influence de la température sur le comportement tribologique de
ce composite, une étude de la surface de contact est réalisée a plusieurs températures. Les résultats
sont présentés dans la figure 3-8. On a observé qu’au-dessous de 100°C, le composite ne présente
aucun endommagement visible. Au-dessus de 100°C, de nombreuses modifications
morphologiques de la surface de contact du composite avec l'acier et l'aluminium, ont été
remarquées.

Apres les tests de frottement composite/acier a 100°C, des fibres de verre sur la surface de contact
apparaissent aprés avoir élimine la résine montrant son endommagement (figure 3-8).
L’¢limination de la résine est faite par sa transformation en poudre due a la fatigue. Une partie de
cette poudre est mélangée avec les fibres de verre et ’autre partie reste sur I’acier. Ainsi, un
changement des surfaces de contact de résine sur acier initialement a résine et fibres de verre sur
acier donne lieu a une augmentation considérable du coefficient de frottement observé.

Les essais de frottement du composite contre I'acier, effectués a 110°C, produisent une poudre de
résine de polyester. Dans ce cas, le frottement peut étre entre la poudre de résine, les fibres de verre
et I’acier. Ainsi, la notion du 3°™ corps qui est dans ce cas la poudre de la résine, apparait aprés
plusieurs essais de frottement.

A 120°C, on observe un mode de rupture total par glissement lors du frottement du composite sur
acier. Le frottement a tres probablement lieu entre les couches délaminées du composite. La figure
3-8 montre un exemple d’un échantillon composite qui subit un délaminage total en son cceur.
Ainsi, le coefficient de frottement résulte du glissement des couches du composite entre elles.
Donc, pour le frottement du composite contre 1’acier, I’endommagement des pieces composite
apparait a partir d’une température proche de sa Tg.
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Fig 3- 8 : Surfaces de contact du composite aprés son frottement contre I’acier a différentes
températures

Pour le frottement du composite contre I'aluminium (tableau 3-2), le début du glissement entre les
couches du composite se déclenche au-dela de 100°C. Ce glissement ou délaminage des couches
composites, se produit a une température plus basse, comparée a celle du frottement du composite
contre l'acier qui a été observé a 120°C. Ainsi, I’apparition de ce mode de glissement semble
dépendre des propriétés mécaniques (comme la rigidité, la contrainte a la rupture ou le taux de
restitution de 1’énergie (critere de Griffith [94])) des corps glissants et de la température.

En se référant a tous ces résultats aux différentes températures, le comportement en frottement du
composite LU1 contre les métaux cause des dommages au composite pour les températures
supérieures a sa Tg. Nous pouvons conclure ici que nous ne mesurons probablement plus le
coefficient de frottement composite/ métal pour les températures supérieures a la Tq du composite.

Pour le frottement du composite contre le PTFE (tableau 3-2), aucune modification morphologique
importante n'a été observée. Cela peut étre di au fait que les contraintes de cisaillement
superficielles sont suffisamment faibles lors de son glissement contre le PTFE, pour ne pas
atteindre les valeurs des contraintes a la rupture pour nos matériaux dans toutes ces conditions
expérimentales.
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Dans le cas du glissement du composite sur I'acier ou I'aluminium, les contraintes de cisaillement
de la surface sont plus élevees et permettent de dépasser les propriétés de résistance a la rupture du
composite.

Finalement, nous pouvons conclure que la température possede une forte influence sur le
comportement tribologique du composite LUL. Au-dela de sa Tg, des endommagements (usure
abrasive du LU1) ont été observés. Ainsi, pour le laminage a chaud du LUL, nous limiterons la
plage de la température du travail au [80°C, 100°C] (deuxieme choix de la température) afin
d’éviter son dommage.

Tableau 3- 2: Observations des surfaces du contact du LU1 aprés frottement a différentes
températures

Echantillons en composite
LU1 apreés leur frottement
contre 1’aluminium a 110°C
(apreés plusieurs tests)

o

B e e
O T . o T

Echantillons en composite
LUL1 apreés leur frottement
contre 1’aluminium a 130°C
(aprés plusieurs tests)

Echantillons apres frottement composite/aluminium a
130°C
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Surfaces de contact du LU1
apres leur frottement sur le
PTFE & 130°C (aprées
plusieurs tests)

111.2. 2. 3 - Influence de I’épaisseur

Une étude de I'influence de I'épaisseur de la résine sur son comportement au frottement est réalisee
dans cette partie. Nous avons choisi de travailler avec la résine au lieu du composite car ¢’est un
matériau homogeéne et isotrope, ce qui facilite les mesures et leur analyse. Ainsi, seulement deux
épaisseurs d’échantillons de résine sont utilisées dans cet essai de frottement de la résine sur
I'aluminium, en faisant varier la température.

La figure 3-9 montre les résultats de ces tests en fonction de la température pour les deux épaisseurs
retenues (2 mm et 5 mm). Une valeur plus importante du coefficient de frottement de la résine
contre l'aluminium est observée avec 1’épaisseur de 2 mm par rapport a I’épaisseur de 5 mm a 50°C
et a 80°C. Ces resultats montrent que le coefficient de frottement mesuré n'est pas une
caractéristique de la surface d'interaction mais il inclut aussi une composante des parameétres
mécaniques globaux [64]. Cependant, nous notons un comportement similaire en fonction de la
température. Une interprétation faisant intervenir 1’énergie élastique emmagasinée peut étre
proposée. L'échantillon de résine d'épaisseur 5 mm est moins rigide que 1'échantillon d’épaisseur 2
mm. Soumis a une force donnée, le premier va stocker plus d'énergie élastique. La quantité
d’énergie nécessaire pour provoquer le glissement est atteinte pour une force tangentielle appliquée
moindre avec 1’échantillon de forte épaisseur. Cet échantillon présente alors un coefficient de
frottement moins élevé par rapport a celui de 2 mm. Ceci peut étre compareé a la théorie développée
par Griffith [94] lors de la modélisation des propagations de fissures dans lesquelles 1I’énergie
élastique stockée dans le systéme mécanique et dans 1’échantillon, qui peut étre utilisée pour
propager une fissure. Ainsi, le paramétre matériau pertinent est le taux de restitution d'énergie
dw/dA et non la contrainte a la rupture, ou w est I'énergie élastique totale et A est la surface de la
fissure.
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Fig 3- 9 : Courbes moyennes du frottement de la résine contre I’aluminium pour deux épaisseurs

111.2. 2. 4 - Influence de la rugosité
+ Influence de la rugosité de différentes surfaces de contact

Pour étudier I’effet de ce parameétre, des mesures de rugosité ont été réalisées sur les différentes
surfaces de contact utilisées dans les tests de frottement (figure 3-10). On note que les morphologies
de surfaces de I’aluminium et du PTFE ont été modifiées aprés les tests de frottement (figure 3-
10/A). lls ontdes rainures paralleles a la direction du glissement & la fin de ces tests. La
morphologie de l'acier n’a pas changé, comme le montre la figure 3-10 /B.

Ces observations sont confirmées par les mesures présentées dans le tableau 3-3. En effet, la piece
en acier présente un état de surface complexe. C’est un choix fait pour étudier un exemple
industriel, fabriqué par fraisage. Ainsi, les motifs rainurés sont les résidus du passage de 1’outil
(figure 3-10/B). Dans une telle circonstance, des différences de morphologie des surfaces de
contact, avant le frottement, pourraient entrainer de nombreuses différences dans les valeurs du p
de ce composite avec les autres matériaux.

Pour vérifier I’influence de la rugosité sur le coefficient de frottement, le tableau 3-3 présente les
différents parametres de la rugosité des surfaces de contact avant et apres les tests de frottement du
composite avec ’acier, I’aluminium et le PTFE. Ces mesures ont été effectuées sur 3 a 5 surfaces
de (20 x 20) mm? prélevées sur la surface totale des piéces en frottements. Ainsi, les valeurs
présentées dans le tableau 3-3 sont les minima et maxima de chaque parametre de rugosité. La
figure 3-11 décrit la signification de chaque parametre de rugosités telles que Sy, Sp et Sz. Sa est
la hauteur moyenne arithmétique de la surface. C'est une valeur absolue de la différence de hauteur
de chaque point par rapport a la moyenne arithmétique de la surface.
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La rugosité de I’acier utilisé au cours de cette caractérisation (Ra=1,13 pm) est proche de la rugosité
de la calandre (Ra=1,16pum).

Avant les tests de frottement, la surface de contact de I'aluminium présente les parametres de
rugosité les plus élevés. Cela peut expliquer la différence le coefficient de frottement p qui est plus
élevé dans le cas du frottement composite/aluminium en comparaison du frottement
composite/acier et composite/PTFE. Donc, de la température ambiante a 100°C, on a:

Hcomp/alum > Llcomp/acier > Hlcomp/PTFE

Aluminum surface | PTFE surface

Steel surface (Before /After friction)

Before
friction

| L

After
friction

A)

2|

& 7|

i

a

$

H

S48

i
)
A4

‘ -

K

Fig 3- 10 : A/ Surfaces de contact de frottement en composite, B/ Surface de contact en acier

Tableau 3- 3: Paramétres de rugosité des surfaces de contact

Parameétres de rugosité Acier Aluminium PTFE
Sa (um) 0,97-1,13 | 1,03-1,336 | 0,019- 0,21
Avant frottement Sp (um) 121-65 | 55-94 0,148
Sz (um) 8,13-10,8| 8,8-134 | 0,19-0,22
Sa (um) 09-1,15 | 1,05-1,45 | 0,02 - 0,024
Apreés frottement Sp (um) 121-6,8 | 8,18-8,65 0,136
Sz (um) 8,15-11 | 156-16,6 | 19-2,74
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Fig 3- 11 : Signification des paramétres de rugosité

¢ Influence de rugosité sur le frottement de composite contre métaux

- Acier

Pour mieux comprendre 1’effet de rugosité sur le comportement tribologique du composite, un
polissage miroir a été réalisé pour la plaque d’acier (figure 3-12/A). Le tableau 3-4 indique les
différents parameétres de rugosité de la plaque d'acier avant et apres le polissage. Ces trois
parameétres sont en baisse remarquable aprés le polissage.

Pour I’aspect microscopique de la surface polie, la figure 3-12/B présente celui-ci On constate un
changement radical de la morphologie de surface de I’acier qui devient plus homogeéne.

En utilisant la plaque d’acier poli, de nombreux tests ont été effectués pour déterminer I'effet réel
de la rugosité sur le comportement en frottement du composite et de la résine polyester.

La figure 3-13 montre les coefficients de frottement du composite LU1 (barres en bleu) et de la
résine (barre en rouge) sur la plague d'acier polie et non polie a la température ambiante. Une
augmentation importante du coefficient de frottement p avec la rugosité est observée pour les deux
tests du composite et de la résine. En fait, les coefficients de frottement ont augmenté de 0,07+%0%
a4 0,12%0003 pour le frottement de la résine sur I’acier et de 0,115*%91% 30,1899 pour le frottement
du composite sur I’acier, soit soixante pourcents dans les deux cas. Ainsi, pour le frottement du
composite/acier et de la résine/acier, le coefficient de frottement u a augmenté d’un coefficient 1,5
avec |’augmentation de la rugosité des surfaces de 1/3 seulement.

Tableau 3- 4 : Parametres de rugosité de la plaque acier avant et aprés polissage

Paramétres de rugosité Acier non poli | Acier poli

Sa (Lm) 0,97 -1,13 0,24-0,3
Avant frottement Sp (Um) 1,21- 6,5 1,5-1,6
Sz (um) 8,13-10,8 3,41
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B)

Avant polissage Apreés polissage

Fig 3- 12 : A/ Aspect visuel du polissage de I’acier - B/ Microscopie de la plaque en acier poli

U ® Frottement composite/acier 4 Tamb
0,22 ® Frottement résine/acier a Tamb

0,2
0,18

0,16
0,14
0,12

0,1
0,08
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0,04
0,02

Acier poli (Ra=0,3pm) Acier rugueux (Ra=1,13um)
Fig 3- 13 : Coefficients de frottement du composite et de la résine sur 1’acier a Tamb pour deux
rugosités
- Aluminium

Pour étudier la variation du coefficient de frottement en fonction de la rugosité de la surface en
aluminium, des tests de frottement du composite sur I’aluminium ont été réalisés avec Sa = 1,19
pm et Sa = 0,86 pum.

La figure 3-14 montre I'évolution du coefficient de frottement du composite (barre en marron) sur
I'aluminium avec différentes valeurs de Sa a la température ambiante. Le coefficient de frottement
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mesuré avec Sa = 0,86pum vaut p = 0,13*%9 soit les 2/3 de celui obtenu avec Sa = 1,19 pm (u =
0,21%%0%) Sachant que le rapport entre ces deux Sa est 1/3, dans ce cas, la diminution du coefficient
de frottement n'est pas due uniquement & la diminution de rugosite mais également a la
modification probable de la nature de la surface de contact. En effet, nous avons observé de la
poudre grise, probablement de I’alumine sur les échantillons composites apres les essais.

La figure 3-15 montre cette modification de la surface de contact du composite lors du test de
frottement de celui-ci contre I'aluminium & Tamb. Ainsi, le frottement se fait entre I'aluminium, les
fibres de verre et l'alumine. Cette modification peut étre le résultat d’un endommagement du
composite dii a I’'usure. Généralement, cette usure est de nature adhésive et abrasive [53].

Pour bien déterminer I’influence de la rugosité sur le comportement en frottement de ce composite
contre I’aluminium, et comme pour I’acier, des tests de frottement de la résine contre 1’aluminium
ont été effectués avec les mémes valeurs de rugosité que celles utilisées pour ’essai de frottement
du composite sur I’aluminium a 80°C. Nous avons choisi cette température parce qu’a Tamb, la
résine se casse facilement. Les résultats de ces tests sont présentés sur la figure 3-14 (barre en
vert). On remarque que le coefficient de frottement résine/aluminium avec Sa = 1,19um, p = 0,
13092 n’est pas différent du coefficient de frottement avec Sa = 0,86 pm, p = 0,12*%0L, Alors, le
coefficient de frottement est indépendant de 'augmentation de la rugosité de 25%. C’est peut-étre
da a la température d’essai (80°C) pour laquelle la résine s’approche de sa température de transition
vitreuse.

Donc, dans le cas du frottement de la résine contre lI'aluminium, le coefficient de frottement est
moins dépendant de la rugosité de surface a 80°C alors que pour le frottement
composite/aluminium, p dépend de la rugosité et de nature de surface de contact & Tamb.

u ® Frottement composite/Alum a Tamb
0.25 -+ ® Frottement résine/Alum a 80°C
k)

02 +

0,15 +

0,05 +

Sa=0,86pum Sa=1,19um

Fig 3- 14 : Coefficients de frottement du composite et de la résine sur I’aluminium a Tamb pour
deux rugosités.
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Fig 3- 15 : Echantillons en composite aprés leur frottement sur 1I’aluminium a Tamb

111.2. 2.5 - Influence de la vitesse de glissement
Pour étudier I'influence de ce parametre sur le comportement en frottement du composite, des essais
de frottement du composite sur la plaque d'acier polie sont réalisés a la température ambiante.

La figure 3-16 montre les résultats de ces tests. Nous observons que les valeurs moyennes du
coefficient de frottement du composite sur I’acier poli évoluent entre 0,09 et 0,1 pour une vitesse
de glissement variant entre 5 et 120 mm.min™,

11 faut noter que la barre d’erreur sur les valeurs moyennes des coefficients de frottement mesures
est entre 9% et 14%. Cette erreur résulte essentiellement de 1’écart entre les coefficients de
frottement en compression et en traction. Mais, globalement cet écart nous permet de constater que
la vitesse de glissement n’a pas d’effet significatif sur le comportement du frottement du composite
contre I’acier, a Tamb dans la gamme de vitesse choisie. La différence entre la mesure effectuée en
traction et en compression est présentée dans le paragraphe 111.2. 2. 7 -.

03 (x2)
JETIT AN N IR A RR NN DR ARES

Y (nm/min)

) ————t+——t+—+—+—+—+—+—+—+—+—+—++

0 10 20 30 40 50 60 70 8 90 100 110 120

Fig 3- 16 : Coefficient de frottement du composite sur 1’acier poli en fonction de la vitesse de
glissement & Tamb
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I11.2. 2. 6 - Influence de la force normale

Pour traiter de de I’effet de la force normale sur le comportement tribologique du composite, des
essais de frottement de ce matériau sur ’acier, I’aluminium et le PTFE ont été faits a Tamp €t a
100°C, tout en faisant varier la force normale appliquée. Le choix de la température de 100°C a été
fait parce que cette température est proche de la Tg du composite LU1 et aussi pour verifier si cette
température a un effet sur la variation de charge normale.

Pour la résine polyester seule, les tests de frottement avec I'acier sont réalisés a 50°C. Nous avons
choisi cette température parce que les éprouvettes de résine sont toujours dans leur état vitreux.
Elles ont presque les mémes caractéristiques physiques qu’a la température ambiante. Mais, la
barre d'erreur du coefficient de frottement a 50°C est inférieure a la barre d'erreur a Tamp Car La
résine présente une adhérence supérieure a celle a Tamb.

Nous avons adapté pour ces différents tests de frottement : la méme vitesse de glissement (5
mm.min) ; la méme rugosité des surfaces de contact ; la méme épaisseur et la méme température
pour étudier uniqguement I'effet de la charge normale F (force de serrage).

Comme le montre la figure 3-17, les coefficients de frottement du composite contre I'aluminium et
I'acier a Tamb SONt presque constants, tout en faisant varier la charge normale Fc comprise entre
3,2kN et 6,8kN. Ainsi, le coefficient de frottement du composite sur 1’acier varie entre 0,15 et 0,17
et le coefficient de frottement du composite sur I’aluminium est d'environ 0,15,

Pour le frottement de la résine contre l'acier, le coefficient de frottement est est d'environ 0,1%%
pour une Fc comprise entre 2,1kN et 6,3kN. Donc, il est resté également quasiment constant.

La figure 3-18 montre I'évolution du coefficient de frottement en fonction de la charge normale
pour les essais de frottement des composites avec I'acier et I'aluminium, a 100°C. Pour le frottement
du composite contre I'aluminium, le coefficient de frottement est d'environ 0,49*%%! pour une Fe
comprise entre 2,5kN et 3,1kN. Pour le frottement de composite/acier, le coefficient de frottement
est d'environ 0,452 pour une Fc comprise entre 5,2kN et 5,8kN. Pour le frottement du composite
contre PTFE, le coefficient de frottement est d'environ 0,04%% pour une Fc comprise entre 5,2kN
et 5,7kN.

Ainsi, dans la gamme de la force normale choisie, le comportement en frottement du composite
contre I'acier, I'aluminium et le PTFE et de la résine contre I'acier est peu dépendant de la charge
normale, & Tamb, @ 50°C et & 100°C.
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Fig 3- 17 : Evolution du coefficient de frottement du composite et de la résine en fonction de la
force normale
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Fig 3- 18 : Evolution de coefficient du frottement du composite en fonction de la force normale
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111.2. 2. 7- Comparaison des essais en traction avec ceux en compression

Cette partie sert a vérifier la fiabilité et les limites du banc d’essai qui est utilisé pour tous les essais
de frottement et qui a été développé pour cette étude. En effet, il peut travailler en traction et en
compression, tout dépend du sens du glissement, vers le haut ou vers le bas. Ainsi, pour chaque
type d'essai de frottement, nous calculons la valeur moyenne de tous les coefficients de frottement
mesurés en traction et en compression.

Il faut noter que pour chaque type d'essai de frottement, on le répéte au moins 5 fois le cycle :
traction ensuite compression. Ainsi, en moyenne, 10 valeurs du coefficient de frottement sont
déterminées.

Pour étudier la différence de coefficient de frottement en traction et en compression, les figures 3-
19 - 3-21 présentent cette différence pour les tests de frottement du composite LU1 contre l'acier
et I'aluminium, en faisant varier la température et la vitesse de glissement.

Pour le frottement du composite sur 1’acier, en faisant varier la température entre Tamb et 90°C et
de 110°C a 130°C, I’écart sur les coefficients de frottement mesurés pour les deux mouvements,
ne dépasse pas 30%. Par contre, il est compris entre 15% et 28% pour les températures comprises
entre 90°C et 100°C. Ce qui peut étre expliqué par le changement de comportement mécanique du
composite pour une température proche de sa Tqet donc une plus grande sensibilité aux conditions
opératoires.

Pour le frottement du composite sur I'aluminium, la différence de coefficient de frottement mesuré
en traction et en compression, est comprise entre 4% et 16% a Tamp €t pour une température
comprise entre 100°C et 130°C. Mais pour 90°C, 1’écart est d'environ 30%. Cette augmentation de
I’écart est également probablement liée aux modifications provoquées par la Tg.

Ainsi, en général, les coefficients de frottement moyens du composite soit en traction soit en
compression sont les mémes mais avec un écart compris entre 10% et 25%, dépendamment de la
température et de la vitesse de glissement. Cette différence peut étre due a la différence de la
quantité d’énergie interne stockée dans le montage qui est probablement, dans le cas de traction,
supérieure a celle obtenue dans le cas de compression.
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Fig 3- 21 : Comparaison des coefficients de frottement du composite sur I’acier poli obtenus en
compression et en traction en fonction de la vitesse de glissement

I1l1.3- Conclusion

L’étude tribologique du composite polyester renforcé de fibres de verre (LU1) a permis de
déterminer son coefficient de frottement sur I’acier, I’aluminium et le PTFE, dans une plage de
température allant de I’ambiante a 130°C. Les résultats montrent que la température a un effet trés
important sur le comportement en frottement du composite. En effet, lorsque celle-ci augmente
jusqu’a une température proche de sa Ty, le coefficient de frottement augmente. A partir de la
température de transition vitreuse, des endommagements du composite ont été observés et, en
conséquence, le coefficient de frottement diminue. Ce qui nous a permis de limiter la plage de
laminage du LU et faire un deuxieéme choix de gamme de température, qui est [80°C, 100°C] afin
d’éviter son endommagement.

Un modeéle global utilisable sur toute la plage de température devrait faire intervenir plus de
phénomeénes physiques et nécessiterait donc plus de caractérisations. Une limitation des essais de
laminage/calandrage aux températures inférieures a la transition vitreuse a été retenue.

Une analyse de I’effet de plusieurs parametres comme 1’épaisseur de 1’échantillon, la vitesse de
glissement, la force normale et la rugosité, a été menée. Les résultats nous permettent de déterminer
I’effet important de I’épaisseur sur le coefficient de frottement du composite contre I’acier. Ainsi,
ce coefficient augmente avec la diminution de 1’épaisseur du composite. Une explication a été
proposée par la variation de la quantité d’énergie élastique stockée qui est plus importante pour
une épaisseur forte qu’une épaisseur faible. Celle-ci est compatible avec les différences observées
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entre la résine seule et le composite, ainsi qu’avec celles observées aux températures inférieures a
la transition vitreuse.

Pour la vitesse de glissement et la force normale, les essais montrent que ces deux parametres ont
peu influencé le coefficient de frottement du composite, dans les gammes choisies qui sont proches
des conditions de laminage. Mais en ce qui concerne la rugosité, nous avons trouvé qu’elle a un
effet significatif sur le coefficient de frottement. Ainsi, comme attendu, lorsque la rugosité de la
surface de contact augmente, le coefficient de frottement augmente aussi.
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IV.1- Introduction

Ce chapitre consiste a modéliser thermo-meécaniquement le procédé du laminage du composite
LU1 en construisant un ensemble de fonctions mathématiques qui le décrivent. Grace a cette
modélisation, un suivi du chemin thermomécanique (température, contraintes, déformations,
vitesses de déformations, ...) en chaque point du produit (barre, plaque, ...) peut étre obtenu.
Le résultat de cette modelisation est une estimation des grandeurs macroscopiques comme les
efforts de mise en forme, la géométrie des produits ou encore la température de la mise en
forme. La détermination de ces grandeurs nous permet de changer les conditions du laminage
de composite afin de conserver le maximum de ses propriétés mécaniques et dimensionner la
calandre utilisée. Deux situations sont d’intérét, la diminution d’épaisseur d’une plaque et la
modification de la géométrie d’une piece présentant une simple ou double courbure. Seule la
premiere sera abordée, la deuxieme requérant plus de parametres et ne se prétant pas facilement
a une modélisation analytique. L’évaluation du profil de contraintes et 1’estimation des efforts
sur la calandre, sont recherchés,

La premiere partie de ce chapitre consiste a identifier la loi de frottement, la loi de
comportement et les modeles de résolution utilisés pour la méthode des tranches. Ensuite, la
résolution des équations obtenus et leur application au composite LU1 seront faites. Puis, une
comparaison des résultats obtenus de la méthode des tranches sera réalisée avec la méthode des
éléments finis.

Dans la 2°™ partie, le comportement thermique du procédé est décrit en résolvant 1’équation
de transfert de la chaleur par une méthode de différences finies.

IV.2- Modélisation mécanique : identification des équations a résoudre, la loi de
frottement et leur application :

La modélisation du laminage requiert la résolution de plusieurs équations qui décrivent
I’équilibre mécanique et les sources et transferts thermiques.

IV.2.1- Equation d’équilibre mécanique
L’équation fondamentale de la dynamique dans les milieux continus s’écrit :

ao-xx any ao-xz
00y do 00y, .
axy + a;y T azy = —p(8y —Vy) (éq 29)
do,, O00,, 00,
= —p(8z—Vz)

Jx ady 0z
Ou bien, sous forme des puissances virtuelles :
Vv, fg Y3iz105.€75dV = [[_ T.v" dS (éq 30)
Ou, faﬂ T.v* dS designe la puissance apportée par les efforts extérieurs a la surface, qui est
égale a la puissance emmagasinée a I’intérieur par la déformation ( fﬂ Zi3,i=1 G- £ dV).
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IV.2.2-Lois de frottement

Deux lois de frottement sont habituellement utilisées pour la modélisation du laminage, la loi
de Tresca et la loi de Coulomb. Dans notre cas, la loi de Coulomb sera employée car c’est celui
qui a été mesuré au cours de la caractérisation tribologique (chapitre 3) et qu’il est utilisé pour
la méthode des tranches retenues.

Le frottement joue le role du freinage dans le cas du laminage. En effet, il s’oppose au
mouvement relatif de la bande par rapport au cylindre, en générant une force tangentielle.

Sachant que V, < V. = wR <V; (détaillé dans chapitre 1, paragraphe 1.7.1) donc il existe un
point ot V= wR: c’est le point neutre. A partir de ce point, le frottement change de signe.

En appliquant la loi de Coulomb, la contrainte de frottement s’écrit sous la forme suivante :

Dans la partie amont, t = —po, >0 (ég 31)
Dans la partie aval, T = po, <0 (ég 32)
Avec O<p<l1

IV.2.3- Lois de comportement et équations rhéologiques

Lors du laminage, les matériaux sont déformés sous 1’effet d’une contrainte. La connaissance
de leur comportement mécanique dans la gamme de conditions imposées par le procédé est
alors essentielle pour réussir une modélisation pertinente. Le comportement présentant des
aspects élastiques, visqueux et plastiques, les mesures de rhéologie sont appropriées

Les équations de loi de comportement traduisent les relations entre le tenseur des contraintes
[o] et les tenseurs cinématiques ¢ et €.

La formule de la loi de comportement adaptée pour les corps élasto-viscoplastiques isotropes
est généralement :

oc=o0 ( [e]l, [€],T, strucure) [71] (éqg 33)

Les polymeres, dans leur état fondu, peuvent étre représentés par une loi de comportement,
purement visqueux, simple.

Lorsque la viscosité est indépendante de la vitesse de cisaillement, ce qui est observé aux
faibles taux de cisaillement, le comportement est newtonien Des lois, telle que la loi de Carreau,
décrivent ce comportement aux faibles et forts taux de cisaillement. A 1’état vitreux, des lois
viscoélastiques sont utilisees [95]. La zone de transition vitreuse présente les différents types
de comportements avec des importances relatives variables.

Dans ce cas d’étude, nous allons utiliser le comportement viscoélastique pour le composite
LUL et sa matrice, la résine polyester, dans leur état neuf. Ainsi, on peut définir la formule de
la viscosité équivalente n établie par Newton (équation 34) qui lie la contrainte ¢ au taux de
déformation &

™| Q

(éq 34)
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La modélisation de ce comportement viscoélastique sera faite en utilisant 1’équation
géneralisée de Reynolds [95] qui a comme formule 1’équation (35).

dp __ 0%u

dx - T] 0y2 (eq 35)

Avec u est la vitesse de la matiére.

Un comportement élastoplastique sera employe également car il représente le comportement
du composite LU1 dans son état vieilli et il va simplifier dans ce cas le comportement élasto-
viscoplastique qui était suppose en chapitre 2 (paragraphe 11.5.2.3) pour le composite hydrolysé
(vieilli) ou I’eau joue le role d’un plastifiant, d’une part. D’autre part, ce comportement peut
étre utilisé pour le composite a 90°C car au cours de 1’essai de relaxation fluage (chapitre 2,
paragraphe 11.5.2.1), il y avait un résidu de déformation a 2,5% dans les conditions employées.
En outre, au cours de laminage, le matériau passe de I’état solide a I’état ramolli (chauffage
avant le laminage puis passage entre les deux cylindres de la calandre). Puis, aprés un
refroidissement soit a température ambiante ou accéléré par un systeme de refroidissement, le
matériau passe a 1’état solide. Donc, la loi de comportement élastoplastique sera utilisée pour
décrire le matériau a 1’état chaud proche de sa transition vitreuse car le changement d’un
comportement ou d’un état a un autre du composite LU1 dépend de sa T¢. La figure 4-1 présente
ces différents changements de I’état d’un matériau.

Dans son état de transition (semi solide, figure 4-1), le matériau est élasto viscoplastique a
limite élastique faible et donc essentiellement plastique. A basse température (apres la sortie
du laminoir) il devient élasto-viscoplastique (fin de solidification et en phase solide) ou la
limite élastique remonte et le comportement devient principalement élastique. Dans la pratique,
on fixera la température de transition entre les lois rhéologiques comme étant égale a la
température de transition vitreuse [96].

1 . . 0
«— Fraction solide f,

semi _ semi
solide : liquide

@ 9 &
Ts T. T; Température (°C)
— Comportement EVP —_— Comportement VP _

Fig 4- 1 : Comportement matériau en fonction de son état [96]

Donc, la modélisation d’un tel comportement (élasto-viscoplastique) est compliquée et
nécessite d’autres expériences qu’'on n’a pas le temps de le faire pour déterminer les
parameétres. Ainsi, un comportement élastoplastique sera établi pour modéliser le
comportement élastoplastique du LU1 vieilli par 1’application de la loi de puissance, en
appliquant le comportement plastique de Von Mises.
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IV.3- Paramétres de laminage

Il existe plusieurs types de parameétres qui sont nécessaires pour la modélisation du laminage.
Parmi ces parametres, nous citons :

IV.3.1- Parametres géometriques et process

Les parameétres geometriques sont :
- D’épaisseur de la plaque a laminer. Puisque le probléme est symétrique, le travail se fait
souvent avec la demi-épaisseur, pour I’entrée h, et pour la sortie hg. Alors, on peut
. h g .
citerr = h—s la réduction verticale.
e

- lerayon R des cylindres qui sont considérés rigides et dont 1’axe ne se déplace pas.
- lalongueur de contact entre la bande et le cylindre L : L = \/RZ — (R+ he — hy)?

Les paramétres process sont :

- Lavitesse de rotation des cylindres ®

- -la contrainte d’entrée o, et la contrainte de la sortie o,

1V.3.2- Parametres matériaux

Les parameétres du composite LU1 pour le comportement viscoélastique sont principalement
la viscosité n, la vitesse de déformation &, le module élastique E’ et le module de cisaillement
G.

Les paramétres du LU1 pour son comportement élastoplastique sont le module de Young E,
le coefficient de Poisson v, la limite d’élasticité oo et le coefficient de frottement p1.

IV.4- Modélisation mécanique

Il existe plusieurs modéles de calcul qui permettent de faciliter la résolution des équations
établies

Le choix de modele de résolution est basé sur la loi de comportement du LU1 et les méthodes
numériques choisies. Pour le comportement viscoélastique, le modele hydrodynamique sera
employé pour résoudre I’équation de Reynolds généralisée. Pour le comportement
élastoplastique, il existe principalement trois modéles pour résoudre la méthode des tranches,
qui sont le modeéle de Sims, le modele de Bland & Ford et le modéle non circulaire. Dans notre
cas, seul le modéle Band & Ford sera utilisé car les cylindres sont peu déformés par le passage
du composite (un calcul d’ordres de grandeurs montre que la déformation de la surface est
inférieure a 50um pour un rayon de 10 cm ou une épaisseur de plaque de 3 a 5mm, soit moins
de 2%, ce qui ne justifie pas I’usage de modele non circulaire). Aussi, il utilise un modele de
frottement de Coulomb [70] dont le coefficient de frottement a été mesuré (chapitre 3). Pour le
calcul par éléments finis, le code de calcul LSDYNA sera utilise.
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1V.4.1-Modeles de calcul et leur résolution
1V.4.1.1- Modéle Bland & Ford [70] : la méthode des tranches

Ce modéle de calcul s’appuie sur la méthode des tranches, en prenant en considération
I’hypothése des petits angles d’attaque (a). En effet, I’hypothése des petits angles est vérifiée
dans notre cas car h << R. La demi épaisseur de la plaque est de 1’ordre de 2 mm pour un rayon
de 100 mm.

La loi de frottement de Coulomb est la plus utilisée avec ce modele. La force et le couple de
laminage seront calculés avec ces conditions.

Puisque o est petit alors |6| < «, on deduit que :
tan@ =sinB=0<0
cosb =1 (éq 36)
1-cosf = %92
Donc la hauteur h de la bande égale a h = hg + R(1 — cos0) devient :
h = h +~R6? (6q 37)
Avec le changement de variable x = Rcos6, on a alors :
dx = Rsin6d6 = ROdO (éq 38)
En utilisant le frottement de Coulomb avant le point neutre, on trouve :
d(hoy) = o,[tand + pJdx (ég 39)
Oyy = Op[1 — ptané] (éqg 40)

Aprés calcul réalisé, par exemple dans les travaux d’H. L. Dang [70] , on trouve les équations
suivantes :

Avant le point neutre :

(=)

W — A, Zh(e) [2u atan (9 i)] (éq 41)
20 \I \lzhs
2h(0 , , R .
Z—ﬁ_\/ﬁ =A, ( )exp[ 2u o atan (9 2_hs>] (éq 42)
3

Ou A, et A, sont des constantes d’intégration.

Apreés le point neutre :

En ajoutant les conditions aux limites suivantes :
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A D’entrée de I’emprise : Oyy = Oxx — 2 % =0, — % (éqg 43)
A la sortie de I’emprise : Oyy = Oxy — 2 % = 05 — % (éqg 44)

En insérant les conditions aux limites dans les équations 41 et 42, les expressions finales des
contraintes deviennent :

Avant le point neutre :

Oyy = — %h%(l \/_) exp IZuF (atan (6\/2:25) + atan (a\/z:i))] (éqg 45)

Apres le point neutre :

Oyy = 2\/—hs (1 _T\/g> exp[ 2u /Zhsatan (9 /zihs)] (éq 46)

La contrainte o, s’en déduit :
Oxx = Oyy(8) +2 j—% (ég 47)
IV.4.1.2- Modele hydrodynamique : équation de Reynolds généralisée

Le modele hydrodynamique se base sur la loi de comportement viscoélastique, en intégrant
1I’équation de Reynolds généralisée (équation 35).

On va supposer dans le calcul de ce modéle qu’il n’y a pas de glissement c’est-a-dire que le
matériau se colle (adhésion parfaite) aux cylindres. Aussi la condition de courbure lors du

contact bande/cylindre ce qui implique % & 1 (a vérifier lors de la simulation).

L’intégration de 1’équation de Reynolds en supposant que la pression est nulle a I’entrée
donne 1’équation de la pression p [95] :

N *2 *2
(@) =2 ZP;hO 1-5a  +a2-3a a?)+
8ho

[(1-3;{ ) (arctan(a) arctan (a’)) + i7a 2)2(

(1432 l p(a) = % \}/IZZR}‘O l(l 3a*?)(arctan(a) — arctan (a*)) + (1+ OE (-1-5a% +
0
1+3a B
—3a"%a?) + v (1) o )l (éq 48)

h X
Avec a = /h_s+1_m

On peut déterminer a* en supposant que la pression a I’entrée est nulle a a=an.

, . o . . . h
an présente la reprise d’épaisseur apres la sortie. Donc, a*=f(A) avec ay = / -t 1.
S
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1V.4.2- Méthode des éléments finis

Cette méthode permet de simuler principalement les procédés de mise en forme. Il existe deux
formulations pour cette méthode qui sont [96] :

» la formulation eulérienne : elle permet d’observer le déplacement des particules de
matiére caractérisée, en gardant un maillage fixe

» la formulation lagrangienne : chaque nceud s’identifie a la méme particule tout au long
de la déformation.

Selon les travaux d’A. Hacquin, P. Montmitonnet et J.-P. Guillerault [97], le couplage de la
formulation eulérienne avec la formulation Lagrangienne (Pseudo Steady-state) permet de de
réaliser un calcul de comportement du matériau déformé par le laminage plus rapide que la
formulation de Lagrange. En effet, I’avantage de la formulation eulérienne réside dans un
moindre raffinement du maillage dans le domaine de déformation de la téle. Alors que pour la
formulation de Lagrange, le raffinement du maillage doit étre étendu a une longue distance du
domaine de déformation pour inclure toute la matiére de son entrée entre les cylindres jusqu’a
la fin de son passage.

La figure 4- 2 montre la différence de raffinement de chaque formulation :

20 : 20
- l3P - 13F 1
g 10p E 1or
N N
o,sL 0sp F 1
oot 00
a) 300 -250 -200 -150 -100 -50 O b)" 200 -150 -100 -50 0 S0 100 150
x (mm) x (mm)

Fig 4- 2 : (a) formulation eulérienne et (b) formulation lagrangienne [97]

La simulation du laminage a chaud du LU1 par la méthode des éléments finis en utilisant le
code de calcul LSDYNA sera faite avec la formulation lagrangienne car elle est disponible sur
LSDYNA. Ainsi, dans le calcul, on va travailler en 3D.

- Parametres de simulation :

Dans le cas du procédé de laminage, seuls les cylindres et la bande a laminer sont considérés
dans cette modélisation. La bande est d’épaisseur 3,6 mm a I’entrée. Elle passe entre les
cylindres et elle a une réduction de 10%. Les cylindres ont le méme rayon de 100mm.

Les cylindres supérieur et inférieur ont comme vitesse de rotation 3tr.mnL. Les cylindres sont
considérés indéformables (rigides).

- Maillage de la bande :

Le maillage choisi pour la bande est isotrope, c’est-a-dire que les tailles de mailles sont
identiques dans les deux directions. En ajoutant le caractére lagrangien, le maillage se déplace
avec la matiere.
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Dans la modélisation 3D, 1’¢largissement de la bande va étre ajouté.

IV.4.3- Résultats des modéles mécaniques
v Résultats des méthodes appliquées a la résine polyester insaturée

- Parametres numériques

Les parametres utilisés pour les modéles de Bland & Ford, et le modéle hydrodynamique
sont présentés dans les tableaux 4- 1 et 4-2. Les épaisseurs d’entrée et de sortie, he, hs, sont
prises des essais expérimentaux du laminage de résine (chapitre 5). Sachant que hs présente
I’entrefer de la calandre. Ainsi, 1’épaisseur finale de la plaque en résine laminée doit étre
supérieure a hs c’est dii au retour élastique. Le coefficient de frottement et la limite élastique
oo sont détermines respectivement a partir les essais de frottement (chapitre 3, figure 3-5) et les
essais mécaniques (chapitre 2, figure 2-6). Sachant que oo est une estimation de la limite
élastique (lorsque la pente change).Le coefficient de Poisson est documenté par la littérature
[76]. Les paramétres matériaux de la résine sont déterminés a partir de I’essai de la relaxation
et I’essai dynamique dans le chapitre 2.

Le calcul des modéles analytiques a été réalisé a I’aide du logiciel Matlab.

La résine a été caractérisée a 90°C et son comportement est décrit par une loi élastoplastique
dans la simulation LSDYNA. La vitesse de rotation des cylindres est égale a celle qui était
imposée dans le modéle hydrodynamique. L’angle a est égal a 0,02<<l1. Dans I’hypothése de
petit angle est vérifiée dans ce cas.

Tableau 4- 1 : Paramétres géométriques de la modélisation mécanique pour résine

he=1.8mm hs=1.76mm

pn=0.3
R=100mm | hs @spyna)=1.73mm

Tableau 4- 2 : Parametres des modeles analytiques mécaniques pour résine

Bland & Ford Modeéle hydrodynamique LSDYNA
60=12MP _ _ 1 n:2,34106 Pacier— 7800 Présine= 1100
a ce=0 MPa o=1tr.mn Pas kg.m-3 kg.m-3
(55:0 MPa Eacier=210 GPa Uacier:0.3
E’résin:]. Gpa G I'ESIHPZ;OOM
B=0,01 56=5 MPa
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- Résultats de calcul

Le modele des éléments finis est présenté dans la figure 4-3 qui montre le maillage utilisé pour
le laminage de la résine. On note que dans la zone de contact, le maillage est plus raffiné qu’aux

bords.

Fig 4- 3 : Modélisation du laminage de la résine avec LSDYNA

La figure 4-4 montre 1’évolution de la contrainte oyy (dans la direction perpendiculaire au
laminage) de la résine en fonction de x (direction de laminage), calculée par les différents
modeles décrits précédemment. Nous remarquons que ces modeles donnent la méme allure de
oyy en fonction de la longueur de contact entre la résine et le cylindre. Ainsi, cyy augmente
jusqu’au point neutre ou Gyy est maximale. Puis elle diminue jusqu’a la limite élastique de la
résine marquant la reprise d’épaisseur. Les courbes obtenues par le modéle hydrodynamique
présentent une forme parabolique alors que la courbe donnée par le modéle Bland & Ford a
une forme aigué.

Ces différentes courbes possédent quasiment la méme position du point neutre avec un
décalage de 0,02mm. Cependant, ils ne donnent pas la méme valeur de la contrainte maximale
du laminage tout en imposant la méme épaisseur d’entrée et de sortie pour les deux modéles.
Un écart moyen de 57%.
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X(mm)

22 2 02

=—Modele hydrodynamique

=—Bland & Ford

Fig 4- 4 : Evolution de la contrainte oyy pour la résine obtenue par Bland & Ford et le modéle
hydrodynamique lors de son laminage

L’évolution de oyy en fonction de x, obtenue par LSDYNA (courbe en magenta) et donnée par
la figure 4-5, montre que oyy atteint son maximum apres son passage par la zone élastique. La
comparaison de ce modele numérique et du modéle hydrodynamique indique que oyy garde la
méme allure avec un écart au point neutre de 26%. Cet écart au niveau de la contrainte
maximale de laminage est d aux modules élastiques imposés dans le modéle viscoélastique
simulé par LSDYNA. L’effet de bord est limité a quelques dixiémes de millimétres (0,4mm)
ce qui permet de se limiter dans ce cas au calcul en 2D par la méthode des tranches qui est plus
simple et rapide.

X(|mm) L L L L L L L L L L L L L L L L L G.yR/Y (IBIPIa) J
22 2 0.2
—[LSDYNA
=—=Modéle hydrodynamique I

Fig 4- 5 : Evolution de la contrainte oyy pour la résine obtenue par le modele
hydrodynamique et LSDYNA lors de son laminage
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v' Résultats des méthodes appliquées au composite

- Parametres numériques

Les parameétres utilisés pour les modeéles de Bland & Ford sont présentés dans les tableaux
4.3 et 4-4. L’angle a est égal a 0,02<<1. Donc I’hypothése des petits angles est vérifiée dans
ce cas.

Tableau 4- 3 : Paramétres géométriques de la modélisation mécanique pour composite

he=1.8mm hs=1.76mm

R=100mm u=0.4

Tableau 4- 4 : Paramétres des modeéles analytiques mécaniques pour le composite

Bland & Ford Modele hydrodynamique
= 6
60=24MPa =0 MPa @=1tr.mn™ n=2,87.10
Pa.s
0s=0 MPa

Les valeurs de p, oo et la courbe de contrainte imposée dans tous les modeles méecaniques pour
le composite sont ses propriétés a 80°C.

- Résultats de calcul

L’¢évolution de la contrainte oyy calculée par les différents modeles de la modélisation
mécanique en fonction de la position x est présentée dans la figure 4-6. On remarque que cyy a
la méme allure que celle obtenue dans le cas de la résine mais avec un écart de 30% au niveau
de contrainte maximale du laminage.
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= Modéle hydrodynamique

=—Bland & Ford

&
N

Fig 4- 6 : Comparaison de la contrainte cyy Sur le composite obtenue par le modele
hydrodynamique et Bland & Ford lors de son laminage

La figure 4-7 montre I’évolution de la contrainte maximale du laminage de la résine en

changeant la limite élastique imposée dans le modéle de Band & Ford. On remarque que pour

une limite élastique qui est égale a 0,7*la contrainte maximale a la rupture de la résine, le
modele de Bland & Ford donne une contrainte du laminage proche de celle obtenue par le
modele hydrodynamique.

x(mm)

-2,2

——

-2

——Modéle hydrodynamique
—Bland & Ford (25MPa)
=== Bland & Ford (30MPa)

Fig 4- 7 : Evolution de la contrainte du lainage du composite en fonction de la limite

élastique
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IV.5- Modélisation thermique : identification des équations a résoudre et leur
application

IV.5.1- Adaptation de I’équation de chaleur

Généralement, 1’équation de chaleur se base sur le premier principe de la thermodynamique
qui indique que I’énergie totale d’un systéme se conserve au cours de ses transformations.
Donc, la formule mathématique obtenue est :

pour un point M de 1’écoulement et U I’énergie interne massique en ce point, I’équation de
chaleur est :

pi—f = —divd + 0yt (éq 49)

Avec, o, est la puissance plastique transformée en chaleur et g est le vecteur de flux de chaleur.
En utilisant les conventions d’Einstein, on peut écrire :

g = 2 :
divqg = o, (éq 50)
Aveci € [1;3], laloi de Fourier donne :

g; = —Aa—T car g; = —AgradT (éq 51)
0X; 8

En supposant que U ne dépend en premier lieu que de la température et de la déformation
équivalente de Von Mises. Donc, U=U (T, g).

. ou - de , . L, .
Si, c=, ete = d—i alors 1’equation (47) s’écrit :

dT 7 I { = p 0U )
pC = dlv(AgradT) + g0y(1 — = (ég 52)
En supposant( - 613—2) = [; = constante.
0

Cette constante est le coefficient de Taylor Quinney. Il est introduit car seule une fraction du
travail de déformation est considérée. Elle sert a réchauffer la matiere. La fraction restante
(1 — Ty) est stockée sous forme de défauts dans le réseau cristallin [19].
Ainsi lorsque le régime stationnaire est établi, 1’équation eulérienne de chaleur (équation 50)
devient [19] :

pcV'gradT = AA(T) + Ty€o, (éq 53)

La méthode des différences finies va étre employée pour résoudre cette équation.

1IVV.5.2- Méthode des différences finies

Le procédé de laminage a chaud présente un probleme thermique de non linéarité, qui est
complexe dans son traitement et sa résolution analytiques. Dans le cas pratique, les équations
a resoudre sont du premier ou du second ordre a deux variables indépendantes comme le cas
ou la température T dépend de x et de y.
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Il existe plusieurs travaux qui modélisent la thermique du laminage par cette méthode. Parmi
ces travaux, nous pouvons citer ceux d’A. Halloumi [19], qui s’est intéressé au laminage
asymétrique. On va se référer a ces travaux par la suite mais en les appliquant au laminage a
chaud symétrique qui représente le cas du laminage du composite LUL.

Il est ainsi nécessaire de définir un maillage et les conditions aux limites de ce systéeme a
résoudre pour établir la méthode des différences finies

v' Maillage

Le maillage sera effectué dans le domaine étudié. L’angle entre les lignes de direction de
laminage et I’horizontale est négligé. Cette hypothese devient plus forte lorsque le rapport de
réduction va augmenter.

A T’aide de la modélisation mécanique, les champs de vitesses des éléments de bande, pendant
leurs passages entre les cylindres, sont connus. Donc, a I’aide des résultats précédents, le champ
de température peut étre estimé en tout point du systéme de laminage, en régime stationnaire.
Dans ce cas, I’inconnue est la température.

Comme le montrent les figures 4-8 et 4-9, le volume a modéliser est celui qui se situe entre les
deux cylindres pour x = 0 etx > L, pour bien prévoir les conditions aux limites. Ce volume
appartient a ’intervalle j € [1, Jjnax + Mmax] SUivant x et i€ [1, I,,,.4] suivant y. (i, j) sont les
indices des nceuds.

Pour i€ [1, [;hax] etj € [1,Jmax]» cela vérifie bien I’intervalle lorsque 1’élément de matiére est
entre les cylindres.

Pour j € [Jmax Mmax], Cela désigne la partie de la bande aprés le laminage.

i= .
= 2 j=dmax j=Imax+Mmax

Iy

I o

I J7d

J =4

i=Imax

Fig 4- 8 : Schéma du maillage adapté pour la bande [19]
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Fig 4- 9 : Maillage en détails de la bande & laminer [19]

Dans la suite de calcul, le probléme étant symétrique, une demi-épaisseur seule sera
modélisée.

v" Conditions aux limites

Ces conditions désignent les valeurs des solutions, les équations aux dérivées partielles et
ordinaires de ce systeme, sur les frontieres. En effet, le nombre des conditions aux limites
dépend de la formulation et le nombre de variables mises en jeu. Pour les nceuds en volume,
I’équation de la chaleur sera établie. Pour les nceuds en surface, la figure 4-10 montre les
différentes surfaces pour une demi épaisseur, qui ont des conditions aux limites detaillées par
la suite.

S, S,
yr Tai.r ’ hair

J

/ /1777777 /177777777 777777777

Fig 4- 10 : Schéma thermique du systéeme de laminage

La surface S1 représente les nceuds du composite avant son entrée dans la calandre. Elle est
dans la température initialement imposée Ti. Cette surface est délimitée par 1 <i < Imax et j= 1.

La surface Sy représente les nceuds a 1’entrée entre les cylindres de la calandre du laminage. La
vitesse de la matiere est supposée suffisamment grande pour que la température des noeuds soit
égale a la température initiale de la bande. Cette surface est délimitée par 1 <i <Imax et j= 2.

La surface Ss représente les nceuds en contact avec le cylindre supérieur. Sur cette surface, il y
a une source de chaleur produite par la déformation plastique. Il y a aussi une chaleur générée
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par le frottement de la bande sur le cylindre. Celle-ci est partagée entre les deux. On peut aussi
avoir un échange solide/solide. Cette surface est délimitée par 3 <j < Jmax €t I =1.

Il faut faire un bilan local, pour calculer la densité de flux de chaleur ¢. La puissance surfacique
dissipée par frottement [19] égale a :

Q= Wf f U— |AV|dl =W P x lgllssee (eq 54)

Les températures du composite LUL1 et des cylindres sont données alors que pendant le
laminage, la chaleur due aux frottements sera partagée et diffusée dans les deux corps en
contact. Dong, il faut déterminer le flux de chaleur de bande @y, et de cylindres @y, avec

D = Dpan + (Dcyl
Ainsi on peut calculer les conditions aux limites pour les frottements des cylindres supérieur
Pbansup €t inferieur panins sUr la bande a laminer (Annexe 4-1) :

(Dbansup = &WF (éq 55)

€cylsup T€ban

Les surfaces Ss et S4 représentent les nceuds en contact avec 1’air aprés la sortie de la bande en
composite de la calandre. L’air est supposé a température ambiante. Ces surfaces sont
délimitées par :

S4 . Jmax+1 S_] < Jmax+Mmax'1 et |:l
S5 :2< 1 < Imax'l et j: Jmax+Mmax

La surface Se représente le cceur du composite. Elle posséde la méme température initialement
imposee Ti. Cette surface est délimitée par : 2 <j < Jmax+Mmax €t i= Imax

v’ Discrétisation
- Discrétisation de I’équation de chaleur

La discrétisation de 1’équation de chaleur équation (51) dans le volume donne pour les éléments
en volume [19] donne :

POUI‘ 2 S 1 S Imax'l et 2 SJ S Jmax + Mmax'l, donne .

T
X 2 2
Vi,j [‘)X/i]- _ 0-T 0-T -~ ,
pc =2 + A + [4€o, (éq 56)
PAY; Tt ?x s Y 0%y i
/i

Apres le développement de 1’équation (54), on obtient :

y y X X
pcpvi’j )\y pCpVi‘]- }\y pCpVi‘]— }\X pCpVi’j
(— Zay )To L+ ( 28y )Tmm t ( e r) Taj-n + ( e
22 . 2 ,

)T(1]+1) + (AX2 + y) T(l]) = FdEO'O (eq 57)
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y y X X
_ pcpvi’j )\y _ pcpvi‘]- 7\y _ PCpVij Ax __ PCpVij Ax
On pose, Aj; = 20y Ay? By = 20y Ay? Gy = 20x  Ax2' U T 2Ax Ax? et
Elo=Px Py
1) Ax? Ay2
Pour discrétiser totalement 1’équation (55), il faut discrétiser le terme Ty4€o,.

Pour cela, il faut d’abord choisir la loi d’écoulement. Sachant que dans ce cas, nous allons
utiliser un comportement viscoélastique d’ou la formule de Maxwell :

0o = Ee + ¢ (éq 58)
Q
Avec Ee = o, et n = nyertPour la discrétisation de cette loi de comportement, on pose :

. . Q.
® = T4ty = I4é (0 +noexrs) (69 59)
OCID(T ) ,
= (Tesae — To) (éq 60)

En insérant I’équation (57) dans l’équation (58), on trouve :

D (Tepar) = P(Tp) +

E E E E
Fdsoo = Fdsol + Fdnos exp( ) + Fdnos exp (RT ) + Fdnos RIS exp (RT )Ti,]-
(éq 61)
Le calcul de I’équation (58) est dans I’annexe 4-2. To est la température initiale qui sera notée
par la suite par Ti.
Nous posons :

Q(Ti) =Iy€o; + Fdnos exp( ) 1+ —) (g 62)

E .
E'ij= FdT]OE RT.Z €XP (RT )Ti,j (eq 63)

Ainsi, ’équation de chaleur discrétisée equation (55) devient :

AT + Bij T+ + CiTej—1) + DiTaj+) + (E{] + E;]')T(i,j) = Q(Ty) (éq 64)
Avec,
A= pcpvi}fj N _ pch{j Ny
j = 2Ay Ay? '’ 7 oay Ay?
Co— _PoVij _ Ax o PoRVij A
D 2Ax% Ax?’ 7 oax Ax2

20 2My .2 E E
Ej = 2 >+ Ay? Y+ Tynot RT,? —— exp (RT )Ti,j

QTy) = yfor + Tt exp () (1 +72)
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- Discrétisation des conditions aux limites

Les conditions aux limites pour Sy :
Pour 1 < i < Imax etj: l,

T ) =Ti
Les conditions aux limites pour S; :
Pour2 <j<Jeti=l,
T . _T . ,
)‘y%},(m = _hair(T(l,j) - Tair) (éq 65)

Les conditions aux limites pour S :
Pour J+1<j < Jmax et i =1,

Tap—Te) Tej=Taj-1) _ brol < )
T (hc(T(l,j) —Te) + Ffbcywl’> (éq 66)

Les conditions aux limites pour S :
Pour Jmax+1 S_] < Jmax+Mmax'1 et i:l,

T -Tezj 4
Ay —(1‘])Ay @D — —hair(T(l,J') - Tair) (éa 67)

Les conditions aux limites pour Ss :
Pour 2 <i<Imax-1et j: Jmax+tMmax,

Si la longueur est finie :

Tg T
iM +] )” (@M +] -1 _ A
_)\X EE— Ax E— - hair(T(i:Mmax+Imax) - Tair) (eq 68)

Les conditions aux limites pour Se :
Pour 2 <j < JmaxtMmax €t i=Imax,

T (max, j) =Ti

- Résolution de I’équation de la chaleur discrétisée

Apres avoir discrétisé tous les éléments de 1’équation de chaleur avec les conditions aux limites
imposées, le systeme peut étre écrit sous forme matricielle tel que, KT=Q avec, T et Q sont des
vecteurs de dimension Dim= Imax X (JmaxtMmax). K est une matrice de dimension : Dim x Dim.

On peut utiliser une décomposition LU, pour la résolution du systeme. Elle consiste a
décomposer la matrice K comme produit d’une matrice triangulaire inférieure L et une matrice
triangulaire supérieure U. Cette méthode permet de résoudre les problémes linéaires. Ainsi, on
peut écrire KT=Q comme LU T=Q ou L UT=Q. On pose, Y=UT.

LY=Q. Y peut étre déterminé par substitutions élémentaires. Puis, le calcul des composantes
du vecteur T sera fait, en résolvant le systéme triangulaire supérieur.
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1V .5.3- Résultats de la méthode de différences finies

Afin de comparer la méthode de différences finies et la méthode des éléments finis, les mémes
parametres sont utilisés.

Pour les parametres rhéologiques, un comportement viscoélastique est associé au composite
et a la résine,

Tous les paramétres utilisés pour la modélisation thermique sont présentés dans les tableaux 4-

5 et 4-6. Soit p:bbtf"‘ . le coefficient de partage.
tolTVcy

Le coefficient de transfert thermique h entre les cylindres et le composite a été choisi aprés
plusieurs calculs numériques en utilisant 1’équation de la chaleur discrétisée sans aucune source
thermique. En effet, dans un systéme non isotherme tel que Tcylindres >Ti, la température du
composite doit atteindre rapidement la température de cylindres lors de son contact avec eux.

La viscosité est calculée a partir des résultats de la flexion dynamique en chapitre 2, en utilisant
la loi de Cox Merzoll w *n =+VE' +E".

Tableau 4- 5 : Paramétres de la modélisation thermique

- P Co 00 1 W sur
Matériau tam?) | Okgt K (MPa) AMW.m™.K™) eylindre n (Pa.s)
Résine 1100 1500 12 0,2 0,35 2,34.10°
Selo  Selon
Composite 1400 1450 24 nx: y 0,45 2,87.10°
0.8 .06
Cylindres 7800 50
. 1 _ Ti=36 _ he=1,8m | hs=1,5m
®=3tr.mn I'4=0,9 5 K p=0,3 m m

Tableau 4- 6 : Conditions initiales de la modélisation thermique

h (W.m2.K1) T (K)
Contac_t avec les 100000 295
cylinders
Echange avec le milieu 10 373
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IV.5.4- Résultats de modeéles thermiques

Le calcul thermique pour le composite et pour la résine a été fait en trois étapes :1) sans tenir
en compte d’aucune sources thermique, 2) avec prise en compte de la puissance générée par la
déformation plastique et 3) en compte de la déformation plastique et du frottement entre la
bande et la calandre. Le calcul est réalisé a I’aide du code MATLAB.

Plusieurs discrétisations verticales et transversales de la bande en composite ont été testées afin
d’obtenir la stabilité de calcul, en supposant qu’il n’y a pas de convection au contact des
cylindres. La taille de la maille dans le maillage de cette bande permettant la convergence et la
précision du calcul du champ de la température, est dans 1’épaisseur : Ay=10*mm et suivant
X : Ax=4,138.10°, Ax1=2,85.10" et Ax»=4,138.10" (expliqués dans la figure 4-11).

Ax2

Ay T . H

Fig 4- 11 : Maillage de la bande a laminer et ses paramétres

v Pour la résine polyester insaturée
- Résultats sans aucune source thermique

La figure 4-12 montre 1’évolution de la température dans différents niveaux de la bande en
résine en fonction de la position. Nous remarquons que la température de la bande diminue lors
de son contact avec I’air. Elle passe de 90°C, température initiale, a 88,3°C.

Une fois que la bande est entrée dans la calandre, la température en surface (courbe bleue)
monte rapidement de 88,3°C a 100°C (Température de la calandre). Nous notons que les autres
courbes rouge et verte présentant 1’évolution de la température dans la résine aux hauteurs
initiales h=1,7mm et 1,6mm, suivent le méme chemin que la courbe de surface mais avec un
retard. Un bruit est noté a I’instant de 1’entrée et de la sortie de la résine dans la calandre, da a
la discontinuité du calcul. En effet, a I’entrée et a la sortie, le calcul est effectué suivant y
seulement alors que au contact de la résine avec la calandre, le calcul est suivant les deux
directions x et y.
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=A la surface (h=1,8mm) T(°C)
=(),1 de surface (h=1,7mm) T 102
0,2 de surface (h=1,6mm) Tc |
== (Centre piéce Nl 100
[f | Se—
+ 98
+ 96
+ 94
Ti 192
:ﬁ 20
+ 88
X(mm)
I + } + } t } + } + } + } + 86
-21 -18 -15 -12 -9 -6 -3 0

Fig 4- 12 : Evolution de la température sans sources thermiques pour la résine polyester

- Résultats en tenir en compte la déformation de la résine et ou un frottement

Les résultats du calcul thermique avec la puissance générée par la déformation viscoélastique
en volume et le frottement a 0,2mm de la surface, sont présentés dans la figure 4-13. On observe
que la courbe de la température calculée en ajoutant une source volumique (puissance de la
déformation viscoélastique) (courbe en vert) a la méme allure que celle obtenue sans tenir
compte de cette source, avec un écart de 0,1°C car on travaille avec des petites déformations.
Avec I’ajout de I’effet du frottement, la résine possede le méme profil de température (courbe
en rouge) que celui observé sans frottement mais avec une augmentation significative de la
température lors de son contact avec les cylindres. L’écart entre ces deux courbes est égal a
2°C. Cette montée de la température est due a I’énergie générée par le frottement a la surface
de la résine. Ainsi, la puissance générée par le frottement cylindre/résine est dominante. On
peut conclure que I’échauffement par la déformation viscoélastique est négligeable en
comparaison a celui qui est généré par le frottement car, dans ce cas du laminage, on travaille
avec des petites déformations qui peuvent étre purement élastiques.

Un calcul thermique fait en utilisant au lieu de la puissance générée par la déformation
viscoélastique, une puissance genérée par la déformation plastique de la résine, montre que
méme cette puissance n’a pas généré un échauffement marquant de la résine lors de son
laminage.
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= Avec une source volumique et un frottement T(°C)
Avec une source volumique 104
= Sans source -|-
102
Tc J_
100
+ 98
+ 96
+ 94
Ti 1 92
+ 90
+ 88
X(mm
:( ) + + + t + t + t 86
-22 -17 -12 -7 -2

Fig 4- 13 : Comparaison des évolutions de la température a 0,1mm de la surface : sans
sources, avec une source volumique (déformation de la résine) puis avec en plus une

source surfacique (frottement) pour la résine polyester

v’ Pour le composite polyester en fibres de verre

Résultats sans aucune source thermique

Le calcul du champ de température du composite polyester renforcé de fibres de verre est
effectué¢ d’abord sans imposer aucune source thermique a ce systeme. Le résultat de ce calcul
est donné par la figure 4-14. Nous observons que le composite a le méme comportement

thermique au laminage que sa matrice a la surface et a ’intérieur.

Ti
R

== A la surface (h=1,8mm) T(°C)

=——20,1 de surface (h=1,7) T 102
0,2 de surface (h=1,6) TC ]
Centre piece \4 100

F 98

F 96

F 94

F 92

90

B,

x(mm)

88

-20 -18 -16 -14 -12 -10

Fig 4- 14 : Evolution de la température sans sources thermiques pour le

composite LU1
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- Résultats prenant compte de la déformation du composite et du frottement

Les résultats du calcul thermique du composite en tenant compte de la puissance générée a
0,1mm de la surface, par la déformation viscoélastique entrainée par la calandre et du
frottement de composite/cylindres, sont présentés dans la figure 4-15. On remarque que
globalement le comportement thermique de composite en tenant compte de la déformation
viscoélastique (courbe en vert) n’a pas changé en comparant a son comportement sans
déformation plastique (courbe en bleu) car on n’est pas dans le cas de des fortes déformations
viscoélastiques.

La considération de la déformation viscoélastique et du frottement dans le calcul thermique de
composite (courbe en rouge) montre que la température continue a augmenter tout au long de
la zone de contact jusqu’a T=104°C>T=100°C. Cet échauffement est généré principalement
par le frottement composite/cylindre. Ainsi, la température maximale obtenue a la fin de
contact de composite/calandre est supérieure a celle obtenue dans le cas de résine. Cette
différence est due au coefficient de frottement composite /acier qui est supérieur a celui de
résine/acier (détaillé dans le chapitre I11).

Un calcul thermique en supposant que le composite se déforme plastiquement, montre que la
puissance générée par cette déformation ne produit pas un échauffement important du
composite. Ce qui peut expliquer par la déformation purement élastique du composite.

T(°C)
r 105

= Avec déformation et frottement

Avec déformation et sans frottement

=—Sans déformation et frott: t
ans déformation et frottemen | 103

Tc L 101

L 99
L 97
L 95
L 03
4 L 91

F 89

Ti

I 87
X(mm)

85

-22 -20 -18 -16 -14 -12 -10 -8 -6 -4 -2 0

Fig 4- 15 : Comparaison des évolutions de la température & 0,1mm de la surface : sans
sources, avec une source volumique (déformation du composite) puis avec en plus une
source surfacique (frottement) pour le composite LU1

Conclusion

La résolution des modéles mécaniques du laminage du composite LU1 et de sa matrice, qui
sont le modéle de Bland & Ford et le modele hydrodynamique, permet de calculer la pression
appliquee par la calandre lors de leur laminage a chaud, en déterminant son profil qui sera
validé dans le chapitre 5 avec les essais expérimentaux.
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Pour la modélisation thermique, le calcul avec la méthode de différences finies dans le cas de
la résine polyester et du composite LU1 montre que le frottement est le facteur dominant
thermiquement, en générant un échauffement important de ces deux matériaux, qui peut aller
jusqu’au +4°C de la température de la calandre. Cependant, la puissance générée par la
déformation de la résine et du composite (viscoélastiqud et plastique) ne modifie quasiment
pas leur température. C’est dii probablement a leur déformation qui reste purement €lastique.
Ces résultats thermiques seront validés lors du cinquiéme chapitre.
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V.1- Introduction

Dans ce chapitre, le dispositif expérimental et les protocoles utilisés pour le laminage du
composite LU1 sont présentés. Des comparaisons entre les résultats obtenus par les modeles
décrits au chapitre 1V et des mesures seront décrites. Enfin, une exploitation des performances
du laminage sera faite afin de déterminer si ce procédé permet d’amincir (réduire 1’épaisseur),
de mettre en forme (gauchir) ou de redresser (dégauchir) le composite polyester renforcé de
fibres de verre, ou sa matrice, dans les conditions qu’on avait déterminées lors de la
caractérisation thermomécanique et tribologique.

V.2- Résultats expérimentaux et interprétations : modélisation mécanique
V.2.1- Dispositif et protocole expérimental

v' Dispositif expérimental du laminage

Le laminage du composite et de la résine a été réalisé a I’aide d’une calandre présentée sur la
figure 5-1. Elle est constituée de deux cylindres symétriques munis de résistances chauffantes
permettant de travailler jusqu’a 300°C. Les deux cylindres sont de diametre 200mm, de largeur
utile 500mm et de largeur totale 600mm.

Deux thermocouples par cylindre permettent de contréler leur température. Des cales de
positions permettent de régler, manuellement, 1’entrefer entre ces cylindres entre 0,1 mm et 5
mm avec une précision de 0,01 mm. Enfin, la vitesse de rotation est également contrdlée. Elle
est comprise entre 1 et 40 tr.mn. La rugosité de cette calandre est égale a Ra=1,6um. Les
cylindres sont fabriqués de 1’acier X90CrMoV18.

A coté de la calandre, une étuve est mise a disposition. Elle permet de chauffer les échantillons
avant leur passage dans la calandre. Pour nous assurer de I’homogénéité de leur température,
nous les mettons en chauffe pendant 30mn dans 1’étuve avant de les calandrer. La température
de cette étuve est contrélée avec une précision de 2°C.

Levier du
réglement
- d’entrefer
Systéme de
sécurité
s 4 va

Fig 5- 1 : Photographies de la calandre
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v Protocole expérimental des essais mécaniques

Le dispositif expérimental utilisé pour les mesures de pression est présenté sur la figure 5-2. Il
s’agit d’un capteur piézoélectrique PVDF d’épaisseur 10um et de température de curie de
135*°°C. Mis en court-circuit par I’entrée de la chaine d’acquisition (boitier noir), il produit,
lorsqu’il est déformé perpendiculairement a son plan, un courant qui est enregistré en fonction
du temps Ce systéme permet d’enregistrer une grandeur proportionnelle a la force appliquée
sur la surface du capteur.

Un film isolant électrique est positionné sur le capteur afin d’éviter tout court-circuit parasite
et eliminer au maximum de bruit de mesures. Ce capteur piézoélectrique est monté sur des
éprouvettes de résine pour déterminer le profil d’effort appliquée par la calandre au cours du
laminage.

Le protocole expérimental de ces tests mécanique est le suivant :
1) collage du capteur piézoélectrique sur la piece a laminer
2) pose du film isolant au-dessus du capteur
3) connexion du capteur au systéme d’acquisition
4) enregistrement du courant en fonction du temps lors du laminage
5) traitement des mesures

La figure 5-2 montre un exemple du montage de ce capteur a la surface d’une plaque de résine.

Les parameétres de tous les tests mécaniques de laminage sont présentés dans le tableau 5-1. On
a pris une réduction d’entrefer faible de 1’ordre de 10% pour ne pas abimer le capteur.

Tableau 5- 1 : Parametres de la plaque en résine a laminer

®=1 tr.mn?

Tcomp:87°C

r=10%

Systéme
d’acquisition

Film isolant

Capteur
piézoélectrique

Fig 5- 2 : Systéme d’acquisition du capteur piézoélectrique et son montage
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V.2.2-Exploitation des résultats mécaniques et validation des modéles mécaniques

- Résultats pour la résine

Au cours des essais du laminage a 90°C de la résine polyester, des capteurs piézoélectriques
de largeur égale et supérieure a la zone de contact, sont utilisés pour préciser le profil de la
pression appliquée par la calandre sur la résine.

La figure 5-3 montre les résultats obtenus lors du passage d’un capteur piézoélectrique large
dans la calandre a une température 87°C sa vitesse de rotation est égal 4 o=1 tr.min, soit
environ 1cm.st en vitesse périphérique. Ce capteur est monté sur une plaque en résine polyester
de 50 mm de large. Il est de largeur de 20mm.

La mesure est obtenue en enregistrant la tension générée par le courant de décharge du capteur
a travers I’impédance d’entrée du systéme d’acquisition (la fréquence d’échantillonnage est
0.2s).

Le signal brut est trop bruité pour une lecture aisée. Pour améliorer la lisibilité, ce signal est
ensuite intégré en fonction du temps via une méthode de trapezes, ce qui donne une grandeur
proportionnelle a la quantité totale de charges produite par le capteur piézoélectrique, Qc.
L’unité utilisée est donc proportionnelle au Coulomb (C).

Nous remarquons que la courbe de charge produite en fonction du temps possede trois zones.
La premiére zone correspond a I’entrée de la résine entre les cylindres de la calandre. Le bruit
de mesures et la présence de lignes de bases qu’il a été nécessaire d’enlever ne permettent pas
de donner une interprétation sdre de ce palier. Il pourrait étre d0 a la déformation de
I’échantillon induite par le début du laminage. A son entrée dans la zone de contact, la
déformation du capteur augmente jusqu’a ce que la totalité¢ de la zone de contact soit sur le
capteur. L’augmentation de la déformation et de la surface déformée produit de plus en plus de
charges. Lorsque la totalité de la surface de contact est sur le capteur, il n’y a plus de charges
produites, la déformation dans la zone d’entrée étant compensée par la relaxation dans la zone
de sortie, d’ou un palier présent pendant tout le temps ou la totalité de la zone de contact est
sur le capteur. Lorsque la zone de contact sort du capteur, un courant est produit dans I’autre
sens et ’intégrale diminue.

La durée attendue du plateau est de I’ordre de 1.5s (largeur du capteur moins largeur de la zone
de contact) et le temps total du signal est de I’ordre de 2.5s (largeur du capteur plus largeur de
la zone de contact). Les temps caractéristiques sont qualitativement relevés par ailleurs, ce qui
permet de valider les observations. Le courant de retour est insuffisant, probablement a cause
de charges parasites produites par le frottement des conducteurs électriques sur les cylindres
de la calandre aprés le passage de I’échantillon dans I’entrefer, phénomene observé lors de
mesures de mise au point. Les montées et descentes sont trés lineaires (coefficient de
corrélation de I’ordre de 0.98).
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Qc (k*0)
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Zone de contact
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Fig 5- 3 : Profil de pression/tension enregistré pour un capteur large au cours du laminage

La figure 5-4 montre les résultats obtenus lors du passage d’une plaque de résine équipée d’un
capteur piézoélectrique de largeur moyenne qui est égale a la longueur de contact, dans la
calandre. Les paramétres de cet essai sont donnés par le tableau 5-2.

La vitesse de rotation est fixée a =1 tr.min, soit environ 10mm.s* en vitesse périphérique.
Les dimensions de cette plaque sont : 20 x 50 x 3,2 mm?. La longueur de la zone de contact est
comprise entre 12,5 et 15 mm, soit un temps de contact d’un point de la surface de 1’échantillon
avec la calandre de I’ordre de 1.2 s.

Tableau 5- 2 : Paramétres du laminage de la résine

o =1 tr.mn*? €Pinitiale=3,2 MM
r=10%

Tcomp:87°C Tcalanare=104 °C

Nous remarquons que la courbe de charge produite, Qc, en fonction du temps possede
également trois zones. La 1°"® zone correspond a I’entrée de la résine entre les cylindres de la
calandre. Le bruit de mesures observé dans cette zone pourrait étre dd a la déformation de
I’échantillon au début de son laminage.

A son entrée dans la zone de contact (2°™ zone), la déformation du capteur augmente jusqu’a
ce que la totalité de la zone de contact soit sur le capteur. L’augmentation de la déformation et
de la surface déformée produit de plus en plus de charges jusqu’a elle atteigne son maximum
au point neutre. Lorsque la zone de contact sort du capteur (3°™ zone), un courant est produit
dans I’autre sens et I’intégrale diminue jusqu’au déchargement total du capteur (Qc tend vers
0).

Le temps du contact du capteur avec les cylindres est de 1’ordre de 2,2s qui est quasiment égal
au temps total du signal calculé.
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Fig 5- 4 : Profil de pression/tension enregistré pour un capteur large au cours du laminage
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- Validation des modeles mécaniques

La validation de la modélisation mécanique réalisée dans le chapitre IV, sera faite, en
comparant les profils des contraintes obtenus par la simulation numérique et le capteur
piézoélectrique de largeur moyenne.

La figure 5-5 montre le résultat de la comparaison du profil de la pression appliquée par la
calandre sur la résine, obtenu par le modele hydrodynamique et par le capteur.

Chaque courbe de la figure 5-5 est divisée par sa valeur maximale. Nous allons travailler ainsi
avec des courbes normalisées car le capteur piézoélectrique a donné des valeurs sous estimées
de la contrainte du laminage. Ainsi, les rapports : Qc/QCmax pour le capteur large et 6y/Gymax
pour le modele hydrodynamique, sont présentés dans cette figure par (Y/Y max), afin de mieux
comparer les résultats numériques aux expérimentaux.

La courbe de contrainte obtenue par le modéle hydrodynamique a été intégrée sur la longueur
de contact, en utilisant la méthode de moyenne glissante. Puis elle est normalisée.

Nous remarquons gue les deux courbes ont le méme profil de pression qui a une forme conique.
La courbe du capteur moyen (courbe en bleu) et du modéle hydrodynamique (courbe en rouge).
Ainsi, nous pouvons conclure que le modéle hydrodynamique permet de décrire le profil de
contrainte du laminage réellement appliquée a la résine.
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x(mm)

===Modé¢le hydrodynamique

¢ Expérimental ' -1

Fig 5- 5 : Comparaison du profil de pression obtenu par le modele hydrodynamique et
I’expérimental

V.3- Mesures thermiques et validation du modele thermique

V.3.1- Protocole expérimental des essais thermiques
Les essais thermiques du laminage du composite LU1 et de sa matrice ont été faits a différentes
températures, en respectant la plage de la température choisie précédemment (80°C-100°C)
pour ne pas les abimer en dépassant leur plage de déformation.
Les mesures thermiques effectuées lors du laminage du composite et de sa matrice ont été
réalisées dans la plage de température 80-100 °C, dans laquelle la déformation a la rupture du
composite est maximale. Ce choix permet de minimiser les risques d’endommagement du
matériau.
Ces essais sont assurés par des thermocouples de type K de diamétre d=125 pum, qui ont été
ainsi insérés dans des échantillons en composite LU1 et en résine polyester pure, réticulée, afin
de mesurer, en fonction du temps, les températures a différentes distances de la surface.

Les thermocouples de ces essais thermiques sont insérés dans le composite et la résine lors de
leur fabrication. En effet, dans le cas des thermocouples au cceur de la résine, on fabrique une
plaque d’épaisseur égale a la moitie de son épaisseur finale. On la laisse réticuler une demi
réticulation (elle reste collante). Le thermocouple est alors posé a la surface de cette plaque
puis on rajoute de la résine jusqu’a 1’obtention de 1’épaisseur finale désirée.

Pour les thermocouples qui sont posés a la surface de la résine, on fabrique une plaque en resine
avec |’épaisseur désirée puis on pose le thermocouple a la surface en appliquant une légere
pression parce qu’ils sont rigides.
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Dans le cas de composite, on pose ses plis avec la résine dans 1’ordre précisé au chapitre I1.
Lorsqu’on arrive a la moitié du nombre de couches c’est-a-dire entre la derniere couche du
mat 300 g.m2 et la premiére couche du mat 450 g.m, on pose le thermocouple.

Pour les thermocouples a la surface, on le pose de la méme fagon que pour la résine.

La figure 5-6 montre quelques exemples d‘échantillons de résine et de composite qui sont
équipés soit avec deux thermocouples (aux extrémités ou au centre et a la paroi ou au milieu).

Thermocouples

Fig 5- 6 : Exemples d’instrumentation par thermocouples des piéces composites et résines

Le protocole de ces essais, en utilisant le systeme présenté sur la figure 5-7, est le suivant :

(1) chauffage de la calandre a Tc et les échantillons a Ti dans 1’étuve).
(2) passage des échantillons chauffés a la température souhaitée dans la calandre, en
enregistrant simultanément leurs températures et la température des cylindres.

Systéme d’acquisition

Thermocouples Etuve

Fig 5- 7 : Systeme du laminage

Concernant la température des essais de laminage, le tableau 5-3 présente les températures des
essais thermiques pour le composite et sa matrice. Nous allons travailler avec un systéme
isotherme et non isotherme pour le composite et la résine.
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Des essais du laminage non isotherme du composite a une température proche de leurs Ty
auront lieu également afin de traiter I’effet de cette phase de transition sur le calandrage.

La température de la calandre est quasiment constante au cours des essais du laminage du
composite et de la résine polyester. Ainsi, la valeur donnée de cette température est celle de la
calandre £0,7°C.

Tableau 5- 3 : Protocole des essais thermiques de laminage du composite et sa matrice

Essai Matériau Tép:ouvette Tcalandre
(€) cc)
Composite Comprise entre
Non isotherme 80 95p i e
Résine et
Composite
Isotherme 80 80
Résine

V.3.2-Résultats thermiques et validation du modele thermique pour la résine

- Résultats obtenus avec la résine

Les résultats des essais de laminage de la résine polyester insaturée avec une mesure thermique
sont présenteés sur les figures 5-8 et 5-9. Les paramétres de cet essai sont dans le tableau 5-4.

Tableau 5- 4 : Paramétres du laminage de la résine

® =3 trmn™ | epinitiale=3,58""% mm
r=717,8%

Tcomp:85oc Tecalandre=95 °C

La figure 5-8 présente la variation de la température relevée a la surface (courbe en bleu) d’un
échantillon de résine polyester lors de son passage dans la calandre, en fonction du temps. Le
thermocouple est inséré a 1mm de la surface de I’échantillon de résine (par rapport au cylindre
supérieur). Un relevé de la température des cylindres de la calandre (courbe en violet) y est
également présenté. Le thermocouple est positionné a la surface extérieure du cylindre en le
collant avec un film résistant a haute température.

On remarque que la température de la calandre est en moyenne a 95°C et la température initiale
des échantillons dans I’étuve est 85°C. A la sortie de I’étuve, la température de surface de la
résine chute jusqu’a 75°C en 25s en raison du transport de I’éprouvette instrumentée vers la
calandre (contact avec I’air). Ensuite elle remonte brutalement jusqu’a 90°C au contact des
cylindres a 95°C. Cet échauffement peut étre expliqué par la conduction de la chaleur a partir
des cylindres, I’augmentation de I’énergie dissipée par la déformation de la résine et le
frottement sur le cylindre. Puis, la température de la résine diminue en fonction du temps a sa
sortie de la calandre en raison de 1’échange radio-convectif avec 1’environnement. La mesure
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de I’épaisseur finale de 1’échantillon aprés son passage montre qu’elle n’a pas été modifié¢e
(3,58*%mm).

© . ——Caland
IO Echantillon dans Transfert de +R25?:e re
100 ¥ | petuve I”6chantillon
> > | < > «~—>

95 ’WF
L Sortie de

I’échantillon

t
75 — —_— &
0 10 20 30 40 50 60 70

Fig 5- 8 : Relevés de la température a 1mm de la surface de la résine et de la température de
surface de la calandre en cours de laminage

Des mesures thermiques lors du laminage de la résine ont été faits avec deux points de mesures
(deux thermocouples), en gardant la méme température du chauffage et la méme vitesse de
rotation que le premier essai. L’échantillon de résine est ainsi muni de 2 thermocouples montés
aux deux extrémités de la plaque, soit deux points de mesure de la température. Le
thermocouple n°1 est en surface (0,1mm) et le thermocouple n°2 est a 1,4mm de la surface de
la plaque. Cet echantillon est passé deux fois successivement dans la calandre avec deux
réductions d’entrefer différentes. Les réductions de 1% et de 2°™ passe sont respectivement r
et ro. Les parametres de cet essai sont détaillés dans le tableau 5-5.

Tableau 5- 5 : Paramétres du laminage de la résine

o =3 trmn? | epinitae=4,36*"°mm r=12%

Tcomp:85oc Tcalandre=102°C ro=17%

La figure 5-9 presente les courbes moyennes des points (1) et (2) de deux passes. En effet,
I’échantillon de résine est passé deux fois dans la calandre et puisqu’il est équipé de deux
thermocouples. Donc, on obtient deux courbes pour chaque thermocouple (ou point). Ainsi, les
courbes moyennes obtenues sont la moyenne de la température en chaque point de mesure, de
deux passes pour chaque thermocouple. Nous remarquons que le point (1) (courbe en bleu)
monte brutalement lors du contact de la résine avec la calandre. La valeur maximale de la
température T obtenue lors de 2°™ passe (T=109°C) est supérieure a celle obtenue au cours de
la 1% passe (T=106°C). Cette différence est due a la réduction appliquée. En effet, au cours du
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2°Me passage, nous avons diminué I’entrefer par rapport au 1% passage. Cette augmentation de
la réduction d’entrefer, généré plus de chaleur locale a la zone de contact. Cette chaleur est due
probablement a 1’énergie dissipée par le fortement et la déformation de la résine, ou a une
modification du coefficient d’échange a I’interface cylindre-résine.

Le point (2) (courbe en rouge) a un profil différent de celui qui était obtenu avec le point (1).
En effet, la température de la résine monte progressivement jusqu’a sa sortie de la calandre.
La température maximale au point (2) lors du 2™ passage est supérieure a celle du 1°" passage.
En conclusion, la température de la résine dans ces conditions est montée par rapport a sa
température initiale, de 25°C a sa surface (soit +6°C plus la Tcalandre) et de 10°C a 1/3 de son
épaisseur, lors du contact avec les cylindres. La diffusion de la chaleur conduit a des
comportements différents a coeur et en surface, qui sont qualitativement conformes a ce que
’on peut attendre.

T(°C) —e—Point 1

110 + —+—Point 2

t(s)

0 5 10 15 20 25 30

Fig 5- 9 : Mesures de températures de la résine lors de son 2°™ et 3°™ passage dans la
calandre a 104°C

Un test du laminage a €té réalisé¢ dans le cas d’un systeme isotherme a 80°C (calandre chauffée
a 80°C et résine chauffée a 80°C), pour étudier I’influence de la température sur la résine.
L’échantillon en résine était équipé par un thermocouple a 1,4mm de sa surface. Son épaisseur
initiale est égale & 3,5mm. La vitesse de rotation est égale & ®=3tr.mn.

Lors de son passage dans la calandre, la température a cceur de la résine passe de 80,2°C a
82,2°C en 2s. Puis elle chute a sa sortie. Donc, on peut dire que dans un systéme isotherme a
80°C, la température de la résine polyester augmente de 2°C au cceur. Cette montée est
principalement due au transfert de chaleur conductif lié a la déformation de la résine.
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- Validation du modele thermique pour la résine

La validation du modele de la méthode de différences finies sera faite en deux étapes. La
premiére étape consiste a comparer le profil de la température au ceeur de la résine et la 26™
étape permet de comparer la température obtenue a la surface de la résine numériquement et

expérimentalement.

Nous considérons pour la 1% étape le laminage d’un échantillon en résine équipé d’un
thermocouple a 0,3mm de sa surface. Les parametres de son laminage sont décrits dans le
tableau 5-6. Les mémes parametres sont utilisés pour la méthode des différences finies.

Tableau 5- 6 : Paramétres de la plaque en résine a laminer

o=1 tr.mn ep=4,06"""mm
Tcomp:87oc
r=3%
Tecalandre=100°C

La figure 5-10 montre la comparaison des résultats numériques (courbe en bleu) et
expérimentaux (courbe en rouge). On remarque que 1’expérimental correspond trés bien a la
courbe issue de la modélisation analytique de la position a 0,3mm sous la surface. Nous notons
que les deux courbes sont superposées lors du refroidissement.

Au contact avec la calandre, les deux courbes ont le méme profil avec un écart moyen de 0,8°C.

Les mémes paramétres de laminage (tableau 5-6) sont utilisés pour la 2°™ étape de cette
validation mais avec un thermocouple posé a la surface de I’échantillon. Il est trouvé que le
modeéle numérique correspond au résultat expérimental avec un écart moyen 0,5°C. En
conclusion, la méthode de différences finies donne des résultats correspondants a
I’expérimental. Elle permet ainsi de modéliser thermiquement le laminage de la résine.

1(°0) —Numérique

92T 4 Expérimental

91
90
89
88

87

86 T

X(mm)

10 15 20

=
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Fig 5- 10 : Comparaison des températures obtenues expérimentalement avec celles issues du
modele analytique pour la résine

V.3.3- Résultats thermiques et validation du modele thermique pour le composite
- Résultats obtenus avec le composite

Les résultats des tests thermiques du laminage d’un échantillon en composite LUl sont
présentés sur les figures 5-11 et 5-12 dans le cas d’un systéme non isotherme.

Les conditions de ce test sont détaillées dans le tableau 5-7. Le thermocouple est inséré a
1,5mm de la surface du composite.

Tableau 5- 7 : Parametres de la plaque en composite a laminer

=3 tr.mn! ep=3,27*%%mm
Tcomp:80°c
r=15%
Tcalandre=104°C

La figure 5-11 présente les mesures de la température de la calandre et d’un échantillon en
composite LU1 qui est chauffé a 80°C et laminé a 102°C. Au début, les deux courbes de
températures, de la calandre (courbe en violet) et du composite (courbe en bleu), sont
stabilisées respectivement a 102°C et a 80°C. A sa sortie de 1’étuve, la température du
composite chute a 76°C. Ensuite elle monte progressivement a 79°C a la suite de son contact
avec les cylindres. Puis elle chute a nouveau a sa sortie de la calandre. Ainsi I’échauffement de
la température au centre du composite est égal a 3°C par rapport a sa température initiale. Cet
échauffement est di probablement a la dissipation de la chaleur par le frottement et la
déformation du composite, transférée par conduction au cceur du composite. (Expliqué en
chapitre V).

T(°C
(°C) —e—Calandre
105 1 —e—Composite (Passel)

e VS el
100 +
95 1
90 1
85 1

75 4

t(s)

70 —t t t
0 10 20 30 40 50 60

Fig 5- 11 : Mesures des températures du composite et de la calandre lors du premier laminage
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Afin de vérifier ’influence de la température initiale de I’échantillon et I’influence de
laminages antérieurs, deux autres mesures sont effectuées sur I’échantillon précédent. Les
parametres de réglage de la calandre sont maintenus constants et I’échantillon est étuvé a une
température de 83 °C (qui donne 78°C au début du laminage) puis étuvé a 80°C, comme
pour le premier passage, (qui conduit a une température initiale de 76,5°C pour le premier
essai, la différence est imputable a des variations du temps de transfert entre 1’étuve et la
calandre).
La figure 5-12 présente les résultats de 1’évolution de la température en fonction du temps
pour deux passages successifs de cet échantillon avec sa premiére passe. La tempeérature de
la 1°"® passe est donnée par la courbe en bleu, la 2°™ passe est donnée par la courbe en vert et
celle de la 3°™ passe est donnée par la courbe en rouge. Ces trois courbes commencent &
partir de I’introduction du composite dans la calandre. Nous remarquons que les trois courbes
de température sont paralléles. La variation de la température initiale de la plaque, a I’échelle
de quelques degrés, ne modifie pas suffisamment les propriétés du composite pour observer
un effet sur son échauffement a cceur, peut étre dominé ici par le transfert conductif depuis
les cylindres. Les passages successifs ne modifient pas non plus le comportement thermique.

T(°C) ® Passel

82 1 + Passe?

m Passe3

72 +

70 —_——

Fig 5- 12 : Mesures de la température au cceur du composite lors des 2™ et 3™ Jaminages

Les mémes parametres de laminage (tableau 5-7) sont utilisés sur un échantillon muni d’un
thermocouple situé a 0,2mm de sa surface. La figure 5-13 présente les températures relevées
lors de trois passages successifs obtenues avec quasiment les mémes températures initiales.
Nous remarquons que pour toutes les passes, la température de 1’échantillon en composite
polyester en fibres de verre a monté globalement de 6°C par rapport a sa température initiale.
La reproductibilité est de I’ordre de 0.5°C. Le temps de contact d’un point de la surface du
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composite avec le cylindre a cette vitesse de rotation est de 1’ordre de 0,4 s, qui est comparable
a la durée du palier observé a 85-86°C.

T(°C)
87 + —&-Passe 1
—o—Passe 2
Passe 3

7 T+

t(s)

75 + } + } + } + } + } }
0 2 4 6 8 10 12 14

Fig 5- 13 : Relevés de températures lors du laminage a la surface du composite a 80°C

- Validation du modele thermique pour le composite

Des tests du laminage du composite LUlont été réalisés afin de valider le modele des
différences finies pour ce matériau. Les parametres utilisés sont présentés dans le tableau 5-8.

Tableau 5- 8 : Paramétres du laminage du composite pour le test thermique

@=3tr.mn™ ePinitiale=3,02*2%mm

Position du thermocouple =0,4mm

Teomp=78"C de la surface

Tcalandre=104°C r=7%

La figure 5-14 montre que les deux courbes de température calculée numériqguement (courbe
en bleu) et expérimentale (courbe en rouge), suivent le méme chemin avec un écart moyen de
0,3°C. Ainsi, le modéle de la méthode de différences finies permet de décrire le champ de la
température a I’intérieur du composite LUI.
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T(°C) —-—Numérique
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Fig 5- 14 : Courbes de température numérique et expérimentale a 0,4mm de la surface du
composite lors de son laminage

Un échantillon de composite muni d’un thermocouple en surface est laminé dans les mémes
conditions (tableau 5-8).

La figure 5-15 montre que la courbe de la température calculée (courbe en bleu) suit au début
la courbe obtenue par le thermocouple (courbe en rouge) jusqu’a I’entrée dans la calandre. A
ce point, les courbes montent brutalement jusqu’a la température maximale, T=107°C. La
courbe de la température obtenue expérimentalement possede deux pics correspondant a 110°C
et a 107°C. Ce sont des biais de mesures dus a 1’écrasement du thermocouple lors de son
passage dans la calandre.

En conclusion, le modéle de méthode des différences finies donne des bons résultats de la
variation de la température du composite de la surface au coeur, en comparant a I’expérimental.
Donc, la méthode de différences finies permet de modéliser le profil de la température du
composite et sa matrice lors de leur laminage : modéle thermique validé.
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Fig 5- 15 : Courbes de température numérique et expérimentale a la surface du composite au
contact avec la calandre lors de son laminage

V.4- Evaluation de aptitude du composite et de la résine a étre déformés et laminés

L’évaluation du laminage du composite et de la résine permet de déterminer son influence sur
leurs propriétés mécaniques et traiter sa faisabilité comme étant un procédé de mise en forme
dédiée a réduire 1’épaisseur des produits et a les mettre en forme.

Les essais réalisés lors de cette partie sont des essais représentatifs du laminage du composite
et de sa matrice, neufs et vieillis. Globalement un échantillon par essai.
V.4.1- Evaluation du laminage du composite

En général, le laminage est un procédé de mise en forme permettant de réduire 1I’épaisseur de
la plague a laminer. Dans ce cas, nous allons appliquer le laminage pour déterminer si le
laminage permet de réduire 1’épaisseur du composite LU1 ou de le mettre en forme. Pour cela,
des tests de laminage ont été réalisés afin de déterminer I’effet du laminage sur le composite et
sa matrice, en étudiant leurs comportements mécaniques avant et aprés leur laminage.

- Comportement mécanique du composite laminé

Le laminage est testé sur des échantillons en composite neufs et vieillis afin de déterminer son

influence sur leurs comportements mécaniques. L’évaluation du comportement mécanique est

effectuée en flexion trois points & Tamb Sur la machine de traction INSTRON ® 5566A. La

température d’essai est de 20°C et la vitesse de déplacement imposée est égale a8 5mm.mn™.,
v' Composite neuf

Des échantillons en composite sont testés en flexion aprées leur laminage. Le tableau 5-9 résume
leurs parametres de laminage.

Tableau 5- 9 : Paramétres des échantillons en composite a tester mécaniquement
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Echantillon Epaisseur Réduction | Nombre de o (tr.mn™) Teomp | Tcalandre
initiale (mm) (%) passes : (°C) (°C)
Ech 1 3,62%0.16 10 10
5 85 103
Ech 3 3,68%1° 17 20
Ech 4 3,49%0:36 18 20

La figure 5-16 montre les résultats de flexion 3 points de ces différents échantillons laminés.
On remarque que le comportement des échantillons 2 a 4 est différent de celui de I’échantillon
1 et du composite neuf. En effet, tous les échantillons possédent la méme partie élastique alors
que pour les échantillons 2 a 4, une zone de déformation apparait de plus en plus lorsque le
nombre de passes ou le taux de réduction augmentent. Cette zone peut indiquer un
endommagement interne du composite.

D’autre part, la résistance a la flexion diminue avec 1’augmentation du nombre de passes. En
effet, le laminage avec des dizaines de passes fatiguent le composite. Par exemple, la contrainte
a la rupture de 1’échantillon 2, aprés 50 passes avec un méme taux de réduction de 26%, est
égale a omax=165MPa. Donc, le composite perd a peu prés 49% de sa contrainte a la rupture et
20% de sa déformation a la rupture en flexion, aprés 50 passes a 26% de réduction. Cette chute
de la résistance a la flexion peut étre expliquée par I’endommagement de I’interface
fibre/résine.

& (MPa) it
- Ech2
350 EE]]S
— Ech 4
300 +
250 +
200 +
150 + \
100 + \_
™
50 +
H9
0 + } + + + + + } + + t } + + + } 4
0 0,005 0,01 0,015 0,02 0,025 0,03 0,035 0,04

Fig 5- 16 : Essais en flexion 3 points de piéces composites apres leur laminage
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v' Composite vieilli

Des échantillons en composite chauffés a 80°C préalablement vieillis dans 1’eau pendant 2
mois a 80°C et séchés dans 1’étuve a 90°C, ont été laminés dans la calandre chauffée a 104°C.
Le tableau 5-10 présente les parametres du laminage de ces échantillons.

Tableau 5- 10 : Parametres du laminage des échantillons vieillis en composite

Echantillon . I.Epalsseur Reduction (%) Nombre de V.|tesse de 3
initiale (mm) passes rotation (tr.mn™)
Ech 1 4,32J_r0,12
9 5 2
Ech 2 4’1410,25

La figure 5-17 présente les résultats de flexion 3 points de ces échantillons en composite vieillis
laminés. On remarque qu’apres le laminage, ces échantillons gardent le méme comportement
mécanique mais ils perdent 12% de leur résistance a la flexion, 5% de leur taux de déformation
a la rupture et 4,6% de leur épaisseur apres seulement 5 passes avec 9% de la réduction
d’épaisseur. Ainsi, le laminage de composite vieilli dégrade ses propriétés mécaniques de 13%
avec un taux de réduction de 9% et 5 passes dans la calandre.

G (MPa) = Avant laminage
=—=Echl
Ech2

140 1

120 +

100 +

80 +

60 +

40 4

20 T

€

0 = 4 4 4 4 J
0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05

Fig 5- 17 : Essais en flexion 3 points du composite vieilli avant et apres son laminage a 80°C

D’autres pieces vieillies en composite sont testées en flexion 3 points sur la machine de
traction INSTRON ® 5566A apres leur laminage. Le tableau 5-11 les décrit en détail.

La figure 5-18 présente les résultats de la flexion 3 points de ces échantillons. On remarque
qu’apres 10 passes (éch 1— courbe en vert), le composite perd 7% de sa résistance a la flexion
et 34% de sa déformation a la rupture.
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Apres 20 passes et avec une réduction proche de I’éch 1, I’éch 2 conserve 80% de sa
résistance a la rupture et 75% de sa déformation a la rupture. Il est peu différent de
I’échantillon 1.

En gardant le méme nombre de passe et en doublant la réduction, 1’éch 3 perd 32% de sa
résistance a la flexion et 14% de sa déformation a la rupture. Donc, on peut conclure que Le
taux de réduction d’entrefer a une influence plus importante que le nombre de passes.

Des fissures apparaissent a la surface de ces échantillons mais ils n’ont pas cassé.

Tableau 5- 11 : Paramétres de calandrage des échantillons en composite vieillis

. Epaisseur Reduction Nombre de Vitesse de
Echantillon . . 1
initiale (mm) (%) passes rotation (tr.mn™)
Ech1 4,80*008 7 10
Ech 2 4,86%0.05 9 20 5
Ech 3 4,69%012 6 20 15 5
© (MPa) = Avant laminage
140 + Ech1-10P
= Ech2-20P
——Ech3-20P
120 +
1=7%
e
100 +
80 1 —9%
e
60 + 1=20%
«
40 4
20 4
g
0 . . . 4 |
0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05

Fig 5- 18 : Essais en flexion 3 points des composites vieillis avant et apres leur laminage

- Evaluation de la réduction de I’épaisseur aprés laminage

L’évaluation de la réduction d’épaisseur du composite sera realisée en changeant a chaque fois
un parametre du laminage qui peut influer la réduction. Parmi ces paramétres, on peut citer : le
taux de réduction (entrefer), la température et la vitesse de rotation.
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L’influence de la dimension de I’entrefer est étudiée en laminant une plaque en composite LU1
en imposant toutes les 10 passes, un nouvel entrefer (taux de réduction). Les paramétres de cet
essai sont donnés par le tableau 5-12. L’épaisseur est mesurée avec un pied a coulisse en 4
points différents. La position de ces points, leurs épaisseurs initiales ainsi le sens du laminage
sont décrits dans la figure 5-19.

Tableau 5- 12 : Paramétres de laminage de la plaque en composite

®=5tr.mn" €Pinitiale=3,873mm
Tcomp:80°C Tcalanare=104°C
1 4mm 3,9mm 3,9mm 3,7mm
Sens du S
. + + +
laminage S
(1 (2) 3) 4 |3
) 100 mm >

Fig 5- 19 : Exemple du schéma des points sur une piéce composite

La figure 5-20 présente I’évolution de 1’épaisseur d’un échantillon en composite LU1, en
chaque point de mesures en fonction de nombre de passes dans la calandre. L’entrefer imposé
est indiqué pour chacune des mesures. Nous remarquons qu’aprés 50 passes, seules les
épaisseurs des points 2 et 3 (courbe en vert et en bleu) ont diminué de 0,1 mm en comparant a
leurs épaisseurs initiales alors que les autres points gardent quasiment les mémes valeurs
d’épaisseur. On note également apres 10 passes et 20 passes 1’épaisseur en 1, 2 et 3 augmente
mais reste dans 1’incertitude de mesure.

Apres 70 passes, les points 1 et 4 ont perdu 0,04 mm alors que les points 2 et 3 ont perdu 0,12
mm. Cette diminution d’épaisseur n’est pas significative. L’échantillon composite apres ces
passes est fatigué et abimé en surface.

La figure 5-21 montre des exemples de pieces en composite passées dans la calandre a 80°C
apres des dizaines de passes. On remarque que les échantillons laminés présentent des fissures
aux bords sous formes des rayures dans la direction du laminage. Donc, le laminage du
composite neuf a 80°C avec un temps d’application de la contrainte de 1’ordre de la seconde
ne permet pas de réduire suffisamment son épaisseur méme avec des importantes réductions
qui peuvent aller jusqu’a 22%.

L’effet de la température sur la réduction d’épaisseur du composite sera déterminé a I’aide des
tests de laminage dans une calandre chauffée a 105°C, en utilisant un échantillon en composite
neuf chauffé a 100°C. La température de chauffage du composite sera proche de sa tempeérature
de la transition vitreuse, Tgy. Les paramétres utilisés sont détaillés dans le tableau 5-13.

Tableau 5- 13 : Parametres de laminage de la plaque en composite

192



Chapitre | : Contexte de thése : étude bibliographique

®=5tr.mn!

ePinitiale=3,83% 2mm

Tcomp:].oooc

Tcalandre=104°C

r=18%

Les résultats de cet essai montrent que la réduction de 1’épaisseur de 1’échantillon apres 20
passes est de I’ordre de 0,12 mm. Soit une réduction de 3% par rapport a 1’épaisseur initiale.
Donc, le laminage a la Tg du composite ne permet pas de réduire son épaisseur.
Les mémes tests ont été faits pour le composite LU1 vieilli. 1ls donnent les mémes résultats
concernant la réduction de 1’épaisseur. Ainsi, ’augmentation de la température du composite,
neuf ou vieilli, ne donne pas des réductions importantes de son épaisseur.
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Fig 5- 20 : Evolution de I’épaisseur du composite en fonction de nombre de passes dans la

calandre
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Fig 5- 21 : Photographie des faces des échantillons composite apres leur laminage

L’influence de la vitesse de rotation sur la réduction d’épaisseur sera étudiée par un test de
laminage du composite neuf. Les parametres de cet essai sont détaillés dans le tableau 5-14.

Tableau 5- 14 : Parameétres de laminage de la plaque en composite

r=18% ePinitiale=3,14*%mm | ©I1=5tr.mn

Tcomp:8ooc Tealandre=104°C o2=1 Otr.mn'l

La figure 5-22 présente le résultat de cet essai de laminage avec les deux vitesses de rotation.
On remarque qu’aprés 10 passes avec 5tr.mn, les épaisseurs des points 1 et 2 de I’échantillon
composite ont diminué de 0,1mm alors que pour le reste des points, I’épaisseur n’a pas changg.

Les 10 passes avec 10tr.mn™ n’ont pas changé les épaisseurs de différents points. Ainsi,
I’augmentation de la vitesse de rotation ne possede pas une influence significative sur la
réduction de 1’épaisseur du composite. D’autres tests de laminage avec les mémes parametres
ont été réalisés avec une vitesse de rotation de 1tr.mn™. Les résultats expérimentaux montrent
que I’épaisseur du composite n’a pas changé. Ainsi, la vitesse de rotation dans la limite de la
calandre qui ne peut pas aller au-dessous de 1tr.mn%, ne permet pas de réduire I’épaisseur deu
composite. Cela peut étre attribué au caractere viscoélastique du composite qui demande
probablement une vitesse de rotation trés faible pour arriver & diminuer son épaisseur (voir
chapitre 11 2.3).
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Donc, nous pouvons conclure que le laminage du composite polyester en fibres de verre neuf
et vieilli ne donne pas de réductions significatives de son épaisseur, méme en modifiant
I’entrefer, la température du laminage et la vitesse de rotation de la calandre. En effet, le
composite s’abime avant que les conditions ne permettent une diminution d’épaisseur.

ep (mm) Sto/mm e Point 1 ®Point2 ®Point 3 @Point 4 @ Point 5
45 N °® 10 tr/mn s
4,4 ~ 0
4,3 E
4,2
4,1 Py r
4
3,9
8 : "
37
3,6 .
35 1 S E e hs T L e e A
0 5 10 15 20
Nombre de passes

Fig 5- 22 : Evolution de I’épaisseur du composite en fonction de nombre de passes a 120°C

- Evaluation de la mise en forme du composite par laminage a chaud

L’évaluation de la mise en forme de composite par laminage a chaud sera faite en utilisant les
résultats des échantillons qui possedent une forme simple.

Pour le laminage des échantillons de composite vieilli, on remarque qu’apres leur laminage,
la fleche de ces échantillons qui était nulle avant leur laminage, passe a 9 mm pour une
longueur de 150 mm, apres 5 passes dans la calandre. Les échantillons restent plans aprés le
préchauffage. La simple élévation de température n’a pas permis de révéler, par relaxation de
la résine, un déséquilibre des contraintes internes résultant de la fabrication. Le passage du
composite qui n’a pas €t€¢ maintenu au contact du cylindre dans 1’entrefer, a produit la fleche.
Le déséquilibre des contraintes internes provoquant la flexion résulte donc du travail
mécanique. La figure 5-23 montre un exemple d’échantillon en composite vieilli, avant et
apres son laminage. Les mémes résultats ont été observés dans le cas de composite neuf dont
la fleche passe de 0 a 3 mm. Aprés quelques jours de pose sur une table, ces différents
échantillons ont gardé leurs fleches. Cette conservation de forme peut étre d’origine
viscoélastique ou plastique.

En conclusion, nous pouvons retirer de ces essais que le laminage de composite LU1 neuf et
vieilli permet de le gauchir (mettre en forme : courbure).

.
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Fig 5- 23 : Observation du profil d’un Composite vieilli avant et apres son laminage a 80°C

Un autre essai du laminage a été réalisé sur une piece en composite qui a une forme complexe
(deux courbures suivant deux directions). Le but de cet essai est de veérifier si le laminage
permet d’aplatir une forme complexe d’une piéce en composite formé de mats seulement.

La fleche de cette piéce est prise en deux points de son centre (suivant les deux directions) et
I’altitude en quatre points aux bords. La figure 5- 24 montre le schéma de ces points. La
calandre est ouverte & son maximum (5 mm). Les paramétres de laminage de cette plaque
sont donnés par le tableau 5-15.

W

Fig 5- 24 : Exemple du schéma des points sur une piece composite

Tableau 5- 15 : Paramétres de laminage de la plaque en composite

0)=1tr.mn'1 Tcomp:80°C

Nombre de passe =15 Tecalandre=104°C

Les figures 5-25 et 5-26 présentent 1’évolution de la fléche de cette piéce composite en
fonction de nombre de passes respectivement en son centre (mesurée a partir du milieu de 2
cotés) et a ses extrémités. On remarque qu’apres 15 passes, la fleche au centre de la piece est
diminuée de 1,1mm dans les deux directions (soit une réduction de 3%). Aux bords, 1’altitude
a diminué en moyenne de 9**mm (soit une réduction de 20%). Donc, le laminage peut
dégauchir le composite qui passe d’une forme complexe a une forme plus plane. Comme
mentionné auparavant, le temps de maintien de la déformation est trop faible par rapport aux
temps caractéristiques de la matiére.
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Fléche (mm) ADn°1
41 +Dn°2
40,5
40
39,5
A
39 1
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385 +
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36,5 +—t—t————t—— ——— — —— —— |
0 5 10 15

Fig 5- 25 : Evolution de la fleche au centre du composite en fonction de nombres de passes
lors de son laminage
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70 APoint 2
65 ° ®Point 3
4+ Point 4
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Fig 5- 26 : Evolution de la fleche a les extrémités du composite en fonction de nombres de
passes lors de son laminage

Un autre test de deux éprouvettes en composite LU1 a été fait afin de savoir si le composite
conserve sa forme apres sa mise en forme. Ces éprouvettes sont de dimensions : 150x7,6x3,9
mm?2. Leur fléche initiale était inférieure a 0,5 mm, tissu coté convexe.

Une Flexion 4 points de longueur entre appuis extrémes 140 mm et entre appuis centraux
70mm, a été appliquée a ces éprouvettes mm, en mettant une charge de 20 N par éprouvette
(une cOté concave et 1’autre coté convexe).

On les maintient apres a 90°C sous charge pendant 1h. puis, on les refroidit a 30°C sous
charge pendant 30 minutes.

Apreés le refroidissement, la fleche obtenue ou la charge appliquée du cété du mat (concave)

est égale a 3mm. Ainsi, la fléche initiale a été accrue (éprouvette plus fine que I’autre de 0,1 a
0,2 mm).
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La fleche obtenue ou la charge appliquée du coté du tissu (convexe) est égale a 2mm. La
fleche initiale a été inversée. Au cours de cet essai, aucun endommagement n’a été observé.

Donc la position de tissu quelque soit au centre ou au haut du composite, n’influe pas sa
symétrie.

En outre, les rayons de courbure moyens obtenus (évalués sur avec la fleche et la distance
entre appuis) sont de 1’ordre du métre.

La forme n’a pas évolué sensiblement en 24 h a la température ambiante. La figure 5-27
montre ces deux éprouvettes apres ce test.

Un essai effectué sur deux matériaux composés uniquement de mat et de résine pure, sur une
durée de 2 mois, n’a pas montré d’évolution. Apres ces deux mois, un réchauffage a 90°C,
sans contraintes, redonne presque la géométrie d’origine, d'ou 1'effet mémoire de forme.

Fig 5- 27 : Eprouvettes en composite apres flexion 4 points sous charge a 90°C

V.4.2- Evaluation du laminage de la résine

- Comportement mécanique de la résine laminée

Le comportement mécanique de la résine neuve et vieillie, avant et apres laminage est
déterminé a 1’aide de la flexion 3 points sur la machine de traction INSTRON ® 5566A a la
Tamb avec une vitesse de déplacement de 5mm.mnL. Les échantillons de résine sont chauffés a
80°C et passes 5 fois dans la calandre. Leurs paramétres du laminage sont donnés par le tableau
5-16. Pour ces tests, des échantillons de résine neufs et vieillis dans ’eau a 80°C pendant 2
mois, sont lamines.

Tableau 5- 16 : Parametres de laminage de la plaque en résine

0=2 tr.mn'l Trésine:80°C

r=9% Tcalandre=104oc

v' Résine neuve

La figure 5-28 présente les résultats de flexion des échantillons en résine avant et apres
laminage. On remarque que les echantillons en résine laminés (courbe moyenne en rouge) ont
perdu en moyenne 43% de leur taux de deformation a la rupture et 46% de leur résistance a la
flexion. Ils gardent leur module d’Young (pente a zéro). Ainsi, le laminage a chaud de la résine
polyester I’endommage plus que le composite polyester renforcé de fibres de verre.
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Fig 5- 28 : Flexion de résine neuve avant et apres le laminage

v' Résine vieillie

L’¢évaluation du comportement mécanique de la résine polyester vieillie dans I’eau a 80°C,
aprés son laminage a chaud est assurée par un test de flexion 3 points. Le tableau 5-17

montre les parametres du laminage.

Tableau 5- 17 : Paramétres de laminage de la plaque en résine

o=1 trmn’

1

Tresine =80°C

r=9%

Tcalandre=104°C

Les résultats de flexion 3 points de résine vieillie laminée sont présentés dans la figure 5-
29. On remarque qu’apres le laminage, la résine a perdu 9% de son taux de déformation a
la rupture et 53% de sa résistance a la flexion alors que son module en flexion (pente a
z€éro) est presque égal a celui de la résine non laminée (courbe bleue).

En conclusion, le laminage de la résine polyester, neuve ou vieillie dans les mémes
conditions, dégrade ses propriétés mécaniques plus que le composite LUL. La tendance a
la dégradation est plus marqueée sur la contrainte a la rupture que sur la deformation a la

rupture.
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Fig 5- 29 : Flexion de résine neuve avant et aprés le laminage a 100°C

- Evaluation de la réduction de I’épaisseur apreés laminage

Des essais laminage de la résine ont été réalisés afin de tester le taux de réduction que I’on peut
obtenir avec ce matériau. Pour ce test, quatre points ont été pris sur la plaque de résine a laminer
afin de suivre I’évolution de son épaisseur. Les parametres de son laminage sont présentés dans
le tableau 5-18.

Tableau 5- 18 : Paramétres de laminage de la plaque en résine

w=3 tr.mn'l Trésine =80°C

r=13% Tcalandre:104oc

La figure 5-30 montre I’évolution de 1’épaisseur d’un échantillon en résine en fonction du
nombre de passes. On remarque qu’apres 25 passes, 1’épaisseur mesurée en chaque point a
I’incertitude de mesure pres, est conservée. On a arrété ce test a 25 passes car la plaque en
résine est cassee aux extrémités comme le montre les photographies sur la figure 5-31. Donc,
la réduction de 1’épaisseur de la résine dans ces conditions n’a pas été atteinte.

D’autres conditions de laminage qui ont été imposées, tableau 5-19, en changeant la
température de laminage et ’entrefer, ont conduit au méme constat, le laminage dans les
conditions étudiées ne permet pas de réduire 1’épaisseur d’une plaque plane.

Tableau 5- 19 : Parametres de laminage de la plaque en résine

601:5 tl’.mn'l Tlrésine:80°C

r1=38% T1calandre=104°C
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®2=5 tr.mn_l Toresine=100°C
r:=23% Tacalandre=120°C
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Fig 5- 30 : Evolution de 1’épaisseur de la résine a 80°C en fonction du nombre de passes a
3tr.mnt

Fig 5- 31 : Echantillons de résine aprés leur laminage a chaud

- Evaluation de la mise en forme de la résine par laminage a chaud

La mise en forme de la résine polyester par le laminage a chaud a été évaluée en utilisant une
plaque de résine qui a déja une courbure. Son laminage avec les paramétres mentionnés dans

le tableau 5-16 permet de modifier sa fleche. En effet, aprés 3 passes dans la calandre, sa
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fleche passe de 1cm a 3cm. La figure 5-32 montre 1’évolution de cette fléche avant et aprés
laminage a chaud.

Apres quelques jours au repos a température ambiante sa fléche n’a pas changé. Cette
conservation de forme peut étre d’origine viscoélastique ou plastique.

Finalement, nous pouvons conclure que le laminage a chaud de la résine polyester permet de
le mettre en forme (gauchir).

Fig 5- 32 : Plague en résine avant et aprés son laminage a 100°C

V.4.3- Exploitation de la déformabilité de la résine et laminage du composite de forme
complexe

L’évaluation des performances du laminage du composite LU1 et de sa matrice montre que ce
procédé peut mettre en forme ces deux matériaux, les en gauchir ou dégauchir. Mais, il ne
garantit pas la réduction de leur épaisseur (redressement). En effet, les performances du
laminage a chaud sont liées a la capacité de la résine a se déformer. Cette capacité est pilotée
principalement par les deux parametres que sont la température et la vitesse de déformation.
Dans ce travail, un seul parametre sera étudié qui est la température. Pour cela un test de
déformabilité de la résine polyester sera réalisé lors de cette partie afin de déterminer les
conditions optimales de son laminage.

Test de déformabilité de la résine :

Le test de déformabilité consiste a mettre une piece en résine plane dans I’étuve a 90°C, en
mettant une charge en son centre pendant 24h, afin de la déformer. La piéce est ensuite amenée
a la température ambiante en cing minutes puis déchargée. La figure 5-33 décrit le protocole
de ce test. Ce test a été réalisé pour une plague en résine neuve et une plaque en résine qui était
vieillie a sec en la maintenant pendant un mois a 90°C.

Aprés avoir appliqué ce test, les différents échantillons sont mis sur une table sans charge
pendant 10 h a température ambiante. Ils sont ensuite réchauffés sans charge a 90°C pendant
4h. Les fleches sont mesurées a la fin de chaque étape.
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Etuve ) 90°C
24h

Charge

Fig 5- 33 : Protocole d’essai de déformabilité de la résine

Les résultats de cet essai sont donnés par la figure 5-34. La fleche de la résine neuve est
identique au début et a la fin de la période de 10 heures a la température ambiante. En
réchauffant cette plaque a 90°C pendant 4h, la fleche a perdu 75% de sa valeur initiale. Donc,
le chauffage de la résine neuve a 90°C assure un retour fort & sa forme initiale (plane).

La résine vieillie conserve sa fleche aprés la période de 4 heures a 90°C. Cela est di au
vieillissement hydrolytique qui donne a la résine un caractére plus proche d’un polystyréne
thermoplastique et rend la déformation de la résine irréversible (chapitre I1). Donc, nous
pouvons conclure que le vieillissement a sec ou dans 1’eau (hydrolyse) rend la déformation de
la résine irréversible. Cela pourrait indiquer la présence d’une petite zone de déformation
plastique dans le comportement mécanique de la résine polyester. Ainsi, le vieillissement de la
résine permet d’augmenter sa capacité a se déformer a chaud, en minimisant son retour a sa
forme initiale.

Fléche (mm) ® Résine neuve

40 - ® Résine vieillie

35 +
30 +
25 1
20 1
15 T
10 +

Initiale Aprés 24h 4 90°C  Aprés 10h a froid Aprés 4h dans 90°C
avec charge sans charge sans charge

Fig 5- 34 : Résultats du test de déformabilité de la résine
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Conclusion

Les essais thermiques de laminage montrent que la température a la surface du composite
polyester renforcé de fibres de verre et de sa matrice monte brutalement au contact avec les
cylindres de la calandre. Cette montée de température peut aller jusqu’a +6°C pour le
composite et +5°C pour la résine polyester insaturée par rapport a la température de la
calandre.

Les essais mécaniques et thermiques du laminage du composite permettent de valider les
modeles analytiques et numériques utilisés pour la modélisation thermique et mécanique. Il
était trouve que thermiquement la méthode des différences finies donne des bons résultats en
présentant le profil réel de la température du composite et de sa matrice. Le modele
mécanique utilisé qui est le modele hydrodynamique utilisé donne approximativement le
méme profil de I’effort du laminage du composite et de la résine.

Une évaluation de I’effet du laminage sur le comportement thermomécanique du composite et
de sa matrice montre que les composites (respectivement la résine) neuf et vieilli, se
dégradent a chaud avec une tendance de perte plus de leur contrainte a la rupture que leur
déformation a la rupture.

Le laminage ne donne pas des réductions importantes d’épaisseur du composite LU1et de la
résine polyester mais il aide a les déformer, en les gauchissant en une forme incurvée avec
une fleche importante. Cette fleche peut aller jusqu’a 3cm apres seulement 3 passes a faible
vitesse de rotation (de 1’ordre de 2tr.mn™) et un coefficient de réduction de 10%. Le laminage
peut également modifier la fleche du composite inversement, en le redressant (dégauchir).
Les mémes résultats sont trouvés pour le composite vieilli mais avec un taux de déformabilité
plus grand car le vieillissement hydrolytique change le comportement du composite et de sa
matrice, en rendant leur déformation irréversible.
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Annexe 2-1

Loi des mélanges pour calcul du module d’Young du composite LUI1 :

Dans la direction des fibres, le module du composite est calculable avec un modeéle en
parallele :

Soit E¢ : module du composite
Es: module des fibres en verre, Es =70 GPa
Em : module de la matrice, Em =1,7 GPa a Tamb et En =10MPa a 150°C
Vs : fraction volumique des fibres, V¢=0,17
Vm : fraction volumique de la matrice, Vim=0,83
Alors, Ec = Vim Em + Vs E¢
Ec, peut étre estimeé avec trois hypothéses différentes :

1/ Toutes les fibres sont continues et orientées dans la direction de la traction (module
maximum), le module du composite sera :

- alatempérature ambiante, Ec= 0,83*1700+0,17*70000= 16000 MPa
- a150°C, Ec=0,83*10+0,17*70000= 14000 MPa

2/ Seules sont prises en comptes dans le calcul de Ec les fibres du tissu orientées dans la
direction de traction (module minimum) :

Le pourcentage des fibres dans la direction de la traction (la moitié des fibres contenues dans
. . L . . 150 .

le tissu, evalué a partir des pourcentages massiques) sera 500 = 0,08, soit

V=0,17*0,08=0,014.

Le module du composite sera :

- alatempérature ambiante, Ec= 0,986*1700+0,014*70000= 2700 MPa
- a150°C, Ec=0,986*10+0,014*70000= 1000 MPa

3/ Estimation de la contribution des mats :

Si on considéere que toutes les fibres sont droites et assez longues pour relier un cété de

I’éprouvette a un autre, compte tenu des dimensions de 1’éprouvette, seules les fibres faisant
15 . s . N

un angle de I’ordre de arctan (R) = 0,1 rad relieront les deux extrémités soumises a une

contrainte (figure annexe 2-1) La division de cette quantité par m donne la fraction de fibres

1600

du mat effectivement utiles, soit 3,18% a calculer sur la fraction de fibres du mat, soit 500 =
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0,8 . Ainsi, le mat rajoute un pourcentage de fibre et donc de rigidité de
0,17*0,8*0,032=0,004

Fibres contribuant a la raideur en traction

Fibres ne contribuant pas a la raideur en

Cette fraction n’est pas significative par rapport a celle du tissu. Multiplier par 6 1’effet
obtenu avec le tissu est plus en accord avec les données expérimentales a 20°C au détriment
de la description a 150°C (retenu pour le tableau récapitulatif). Ce modele pourrait étre
modifié, & température donnée, en tenant compte de la fraction volumique plus faible des
fibres qui ne contribuent pas a la raideur en traction. Toutefois, cela ne corrigera pas 1’effet de
la température sur le module du composite. Une tentative d’explication pourrait se trouver
aux points de contacts des différentes meches du composite dont la rotation relative pourrait
étre facilitée par le ramollissement de la résine ainsi que par le redressement des fibres
initialement courbées, le comportement du renfort se rapprochant de celui d’un mat sans
résine. La question de la fagon d’obtenir la loi de comportement du composite par
homogéneisation a partir des lois des composants se pose alors et sort du cadre de ce travail.

Tableau récapitulatif

Module (MPa) | Expérimental Hypothese 1 Hypothese 2 Hypothese 3
20 °C 7700 13000 2300 10231
120 °C 1700 12000 1000 9117
150 °C 1100 12000 1000 9108
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Annexe 3-1

ARh%%LE NUMERO DE PIECE DESCRIPTION QTE
1 Force sensor 1
2 Composite 4
3 Clamp 1
4 Central steel piece 1
5 Steel support 2
& Table base 1
7 Pin 1 1
8 Pin 2 1

ISO_4016_M20x80_STEEL
? | GRADE_C_HEXAGON_ 1
HEAD_BOLT
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Annexe 3- 2
Matériau Type de test Nombre moyen d’essais
étude de température 20
¢tude de 1’épaisseur 14
Composite étude de la rugosité 16
étude de la vitesse de glissement 10
étude de la force normale 16
étude de température 20
étude de 1’épaisseur 14
Résine étude de la rugosité 16
étude de la vitesse de glissement 10
étude de la force normale 16
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Annexe 4- 1

Le flux de chaleur qui passe a travers la surface s’écrit sous la forme :

de 05 — 6; ABg
@——A( ) _zx( )— A
dx/y—o+ e e

Le flux de la bande de largeur dx et d’épaisseur ey, , €n calculant son énergie interne, est :

t
1
f Gpandt = § PbandCbanA0s€pan

La sommation de ces deux derniers termes, en les multlpllant par Zkban , donne :
ban

2 ’
)\banpbandcban (Aes) 2}‘ban ep (I)bandt (I)ban f d)bandt
an /0

Sban ¢ban

Avec : g,,,: I'effusivité thermique du matériau désignant sa capacité a échanger de I'énergie
thermique avec son environnement.

Donc,
2

2
gsﬁan(Aes)z =

1d Jt dt
2 dt 0 ¢ban

La méme démarche a appliquer pour les cylindres et on trouve a la fin :

2

2
cyl(Aes)2 Zdt Jd)cyldt

La substitution de E(AGS)2 de I’équation dans I’équation donne :

t 2
fo q)cyldt

2
Ecyl

t 2
i fo (I)bandt _ i
dt T dt

2
€pan

Donc, d’apres 1’équation, on déduit que

i’cyl (:ba“ et avec I’équation @ = @pan + Dy, On obtient I’expression de ¢y €t de Ppap :
cyl ban
(I) _ scle)
cyl —
Y Ecyl + €pan
q) _ bbanQ)
ban —
scyl + €pan
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Soit ;

& = T4e0, = [4€ (01 + Eng exp (RLTO))

0D (Ty)
O (Teynr) = O(T) + Tt (Terar — To)

Avec un développement au premier ordre du terme d’ Arrhenius autour de To :
0d(T) . E E
= oo ()

aT  “0RrT,? “PART,

T, —-T,=1- E
t+At t— TO
Ainsi

= = - =2 E E
P(Tound) = Taf0y = Tyi0y + Tty + Tangt exp (m) (1+2) —

I Ez E ex (E )T
dNo RTOZ P RT, ij
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Recyclage des pieces en composite polyester en fibres de verre de grandes dimensions par laminage

Mots clés : recyclage, composite polyester/verre, laminage, frottement, thermomécanique

Résumé : Le recyclage des matériaux composites est
une problématique de plus en plus prégnante pour le
développement de la filiére. L’objectif de cette étude
est de trouver une alternative aux méthodes de
recyclage reconnues des composites
thermodurcissables, particuliérement lorsqu’ils sont
de grande taille. Un nouveau procédé de recyclage
des composites a matrice polyester renforcée fibres de
verre est ainsi étudié dans ce travail : le laminage
avec une calandre chauffée, a une température a
laguelle une modification significative des propriétés
mécaniques de la résine est observée. Il s’agit donc
d’une méthode thermomécanique qui a comme but la
mise en forme de composite (par gauchissement ou
dégauchissement) a une température aux alentours de
sa température de transition vitreuse.

Dans un premier temps, les caractérisations
thermomécaniques et tribologiques du composite et
de sa matrice ont été réalisées dans différentes
conditions.

Ces caractérisations permettent de fixer les
paramétres et les conditions du procédeé retenu pour
les appliquer a notre composite. Dans un second
temps, le comportement mécanique en laminage est
modélisé analytiquement par la méthode des
tranches en utilisant le modéles de Bland & Ford et
le modéle hydrodynamique. Une modélisation
mécanique obtenue par éléments finis est comparée
aux précédentes. Le couplage thermique est
modélisé par une méthode de différences finies.
Enfin, les résultats expérimentaux du laminage du
composite sont comparés aux résultats donnés par les
modeles analytiques ainsi qu’a ceux de la
modélisation thermomécanique. Il a été trouvé que le
laminage permet de modifier la forme de pieces
réalisées avec notre composite thermodurcissable ou
avec de la résine seule, en les redressant ou
gauchissant. En revanche, il n’a pas été possible de
diminuer 1’épaisseur des plaques laminées a cause de
leur viscoélastisité.

Recycling of fiberglass polyester composite parts by rolling

Keywords: recycling, glass fibers/polyester composite, rolling, friction, thermomechanical

Abstract: The composite materials recycling is
facing many problems. The objective of this study is
to find an alternative process to current recycling
solutions for thermosetting composites, particularly
for big parts like boats or wind turbine blades. A
new method adapted to the recycling of unsaturated
polyester glass fibers reinforced composite is
studied in this work: the rolling at a temperature at
which the mechanical properties of the resin are
significantly modified. It is a thermomechanical
process. At first, the convenient thermomechanical
and tribological characterizations of the chosen
unsaturated polyester glass fibers composite and its
matrix are carried out under different conditions.
They were used to set the parameters and the
conditions of this process adapted

to the composite and the resin. Secondly, the rolling
is modeled mechanically by the slice method using
the Bland & Ford and the hydrodynamic models. A
finite element model is compared to the analytical
calculations. The thermal model is calculated using
a finite difference method.

Finally, the experimental results of the rolling of the
composite, at the convenient temperature, are
compared to the results given by the mechanical and
thermal models. It was found that the rolling allows
forming the thermoset composite or its matrix.
However, reducing the thickness of the composite
was not possible
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