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Introduction générale

Introduction générale

L'absorption d'eau par les matériaux composites est le processus par lequel les molécules
d'eau pénetrent et se diffusent dans la structure d'un matériau composite. Les matériaux
composites sont des matériaux d'ingénierie constitués de deux ou plusieurs composants
différents combinés pour créer un matériau aux propriétés supérieures a celles de ses
composants individuels. Ces composants comprennent généralement une phase de
renforcement, telle que des fibres ou des particules, intégrées dans une phase matricielle, qui

agit comme un liant.

Bien que les composites offrent de nombreux avantages, tels qu'un rapport résistance/poids
élevé et une excellente durabilité, ils sont toujours susceptibles d'absorber de I'eau, ce qui peut
avoir des effets néfastes sur leurs propriétés mécaniques et leurs performances a long terme.
L'ampleur et la vitesse de I'absorption d'eau dans les composites dépendent de divers facteurs,
notamment du type de fibres de renforcement, du matériau de la matrice, du processus de

fabrication et des conditions environnementales.

Le processus d'absorption d'eau dans les composites peut se produire par différents
mécanismes. Un mécanisme courant est la diffusion, ou les molécules d'eau pénétrent a
travers le matériau de la matrice en se déplacant des régions a forte concentration d'eau vers
les régions a faible concentration. Ce processus de diffusion est influencé par des facteurs tels
que la porosité et la perméabilité du composite, ainsi que le coefficient de diffusion du

matériau de la matrice.

L'absorption d'eau peut avoir plusieurs effets indésirables sur les matériaux composites.
Tout d'abord, elle peut entrainer une augmentation du poids, ce qui peut nuire aux
performances globales et a l'efficacité de la structure composite. Deuxiemement, I'eau
absorbée peut affaiblir la liaison interfaciale entre les fibres de renforcement et la matrice,
réduisant ainsi la résistance et la rigidité du composite. En outre, la présence d'eau peut
favoriser les réactions chimiques, telles que I'nydrolyse ou la corrosion, en fonction des
constituants du composite, ce qui entraine une dégradation supplémentaire des propriétés

mécaniques.
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Pour limiter I'absorption d'eau dans les composites, plusieurs stratégies peuvent étre
employées. Il s'agit notamment d'utiliser des matériaux matriciels hydrophobes ou résistants a
I'hnumidité, d'incorporer des revétements de surface ou des barrieres pour limiter la pénétration
de I'eau, d'optimiser le processus de fabrication pour minimiser la porosité et d'utiliser des
traitements des fibres pour améliorer I'adhérence interfaciale. En outre, I'étanchéité, I'entretien
et I'inspection périodique sont essentiels pour assurer la durabilité a long terme des structures

composites exposées a I'eau ou a des environnements humides.

En résumé, l'absorption d'eau est un probléme important pour les matériaux composites, et
la compréhension de ses mécanismes et de ses effets est cruciale pour la conception et
I'entretien des structures composites. En tenant compte des exigences spécifiques de
l'application et en mettant en ceuvre des mesures préventives appropriées, I'impact négatif de
I'absorption d'eau sur les matériaux composites peut étre minimisé, garantissant ainsi leur

performance optimale et leur longévité.

La méthodologie de la surface de réponse (MSR) est une technique statistique et
mathématique utilisée pour optimiser et modéliser la relation entre plusieurs variables d'entrée
et une variable de réponse. Dans le contexte de I'optimisation de I'absorption d'eau dans les
matériaux composites, la MSR peut étre appliquée pour déterminer la combinaison optimale

de facteurs qui minimisent I'absorption d'eau.

Pour une étude détaillée et approfondie de cette problématique, ce manuscrit est subdivisé

en quatre chapitres :

e Le premier chapitre sera consacré étude bibliographie sur les polymeres

e Dans le chapitre suivant, nous présenterons le matériau de I'étude et phénomene
d’absorption de 1’eau.

e Le troisieme chapitre est consacré a 1’étude de la théorie de surface de réponse

e Dans le quatrieme chapitre, nous présenterons  Présent le détail de la
programmation du modéle développé dans le cadre de cette étude sous forme
d’organigramme et des courbes. Les résultats de cette étude sont présentés sous

forme graphique avec les interprétations.

Enfin une conclusion générale et recommandations sont présentées a la fin de ce mémoire.
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Chapitre I Etude bibliographie

1.1. Introduction

Comme Tous les matériaux utilisés dans le milieu industriel, les matériaux polymeéres et
composites doivent étre caracterisés et contrélés afin de répondre aux régles de qualité et de
sécurité souhaitées.Leurs propriétés et I’arrangement matériel de leurs différents constituants
leurs conférent un caractére particulier et complexe, ils sont répandus étre des milieux
hétérogenes, viscoélastiques et respectivement, isotropes ou anisotropes.Leur utilisation
intense dans des applications industrielles les rend de grand intérét a connaitre leurs propriétées

mécaniques et d’atténuation ou parfois, de dispersion [1].

Ce chapitre est composé de deux parties, dont la premiere partie est une étude
bibliographique qui présente des généralités sur les polymeres, leurs différentes méthodes de
classification, leurs syntheses et leurs diverses propriétés. La deuxieme partie est consacrée a
apporter une connaissance des matériaux composites par une description de leurs

constitutions, de leurs propriétés et de leurs structures.

1.2. Les matériaux polymeres

1.2.1. Définition

Les polymeres sont des macromolécules constituées par I'enchainement d'un grand nombre
de molécules de taille beaucoup plus petite. Les petites molécules qui se combinent les unes
aux autres pour former les molécules de polymeéres sont appelées monomeres et les réactions

par lesquelles elles se combinent sont appelées polymérisations [2].

Sont une répétition de motif (ouunité) constitutif (M) ou M= -CH,- par exemple. Le degré
de polymerisation (n) correspond aunombre de fois que le motif est répété: (M) n. La

longueur caractéristique d'une chaine estd'environ 1 micron [3].

-le processus de polymérisation peut étre schématisé comme suit :
nM — Mn
Ou : M : la molécule de monomére.

Mn : la molécule de polymere.
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n : le nombre émotifs monomeéres de la macromolécule (degré de polymérisation) [4].

1.2.2. Réaction de polymérisation

Au sens large, le terme polymérisation désigne I’ensemble des procédés de formation de

chaines a partir de molécules plus petite (monomeres).

Il existe deux types de polymérisation: la polycondensation et la polymérisation en chaine,

communément appelée polymérisation [5].

1.2.2.1 La polycondensation

La polycondensation se produit par interaction d’un ou de plusieurs composés avec

¢limination des molécules simples tel que 1’eau, I’ammoniaque ... etc.

Les exemples importants de ce type de polymérisation, comprennent les nylons

(polyamides)et les polyesters ... [6].

1.2.2.2 Polyaddition (en chaine)

Dans la polymérisation par croissance en chaine, le catalyseur qui amorce la réaction
provoque la formation d’un site actif, sur lequel se fixe rapidement une molécule de
monomere et ainsi de suite. Le monomeére réagit rapidement, toujours par la méme réaction
d’addition a la chaine qui s’allonge. Le processus est interrompu par une réaction de
terminaison. Selon la nature du centre actif qui provoque 1’addition successive des motifs, on

peut classer toute réaction de polymérisation en chaine dans 1’un des groupes suivants :[6]

e Polymérisation radicalaire,
¢ lonique (anionique, cationique),
e Polymérisation par des catalyseurs métalliques,

e Les étapes de la polyaddition sont différentes d’un mécanisme a un autre.

1.2.2.3 Polymeérisation radicalaire

Comme toute réaction en chaine la polymérisation radicalaire se déroule en trois étapes

distinctes.

e L’initiation (amorgage) : formation des centres actifs a partir du monomere,
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e La propagation : croissance des chaines de polymeére par additions successives,
e La terminaison : destruction du centre actif et interruption de la croissance des

chaines [5].
1.2.3. Classification des polymeéres

1.2.3.1 Classification selon I’origine

On peut les classer en trois catégories :

les polyméres naturels ;

les polymeres artificiels ;

les polymeres synthétiques.

g

Les polymeres naturels

Ce sont issus des regnes végétal ou animal, leur importance est considérable. On peut
cependant. Mentionner, dans cette catégorie, la famille des polysaccharides (cellulose,

amidon...), celle des protéines (laines, soie...), le caoutchouc naturel, etc.[7].

b. Les polymeéres artificiels

Ils sont obtenus par modification chimique de polymeéres naturels, de facon a transformer
certaines de leurs propriétés, par exemple : les esters cellulosiques (nitrocellulose, acétate de
cellulose...)[8].

c. Les polymeres synthétiques

Il est entierement dérivé du génie humain, les particules uniques qui permettent de
les obtenir non trouvés dans la nature. Cependant, on peut observer que les structures
produites par la synthése sont souvent proches de celles des polyméres naturels. Leur

diversité est extréme, et ce sont elles qui seront considérées le plus souvent par la suite [8].

1.2.3.2 Selon leur comportement thermique

On peut les classer en trois catégories :
- les thermoplastiques;

-les thermodurcissables;
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-les élastomeres.

a. Les thermoplastiques

Les thermoplastiques sont des polymeéres linéaires, ce qui signifie qu’il n’y pas de liaison
covalente entre les chaines (sinon quelque ramification occasionnelles). C’est la raisons pour

laquelle les thermoplastiques se ramollissent au chauffage. Au cours du chauffage, les liaisons

Secondaires que relient les molécules les unes aux autres fondent et le matériau s’écoule
comme un liquide visqueux, ce qui permet sa mise en forme. Les molécules des polyméres
lineaires ont des masses trés variables et des structures différentes, certains comme le

polystyréne, sont amorphe ; d’autres, comme le polyéthyléne, cristallisent partiellement[8].

b. Les thermodurcissables

Le polymére qui résulte contient de nombreuse liaisons covalentes de chaine a chaine donc
on peut considérer le thermodurcissable comme étant des polymeres réticulés. Si on chauffe le
thermodurcissable les liaisons secondaires fondent et le module d’¢lasticité (qui exprime la
rigidité) du polymére chute mais les ponts empéchent la fusion ou I’écoulement visqueux le
thermodurcissable ne peut pas étre mis en forme a chaud mais au cours du processus de

polymérisation[8].

C. Les élastoméres

IIs sont des polymeéres ayant des propriétés élastiques (allongement réversible important)
Exemple : caoutchouc nature, polybutadiene et poly isoprene[7].

1.2.3.3 Selon leur structure

Comme nous le montrons a la figure 1.1, les polymeres sont classés en 3 types: les
polymeres linéaires, branchés et réticulés. Les polymeres linéaires et branchés sont solubles
dans les solvants organiques et fusibles; ces polymeéres ont un comportement thermoplastique

c'est-a-dire qu'ils sont liquides a haute température et solides a basse température.

Les polymeres réticulés constituent des réseaux tridimensionnels insolubles et infusibles.

En présence de solvants, ils gonflent plus ou moins fortement en fonction des caractéristiques
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du solvant. C'est en étudiant la variation du taux de gonflement que lI'on détermine la masse

moléculaire moyenne Mn, entre les liaisons pontales[9].

(b)
- CH>—CH-CH>—
;
(CHa)s
;
CHS S N
N CH, | =

—— .
S CH, CH>— CHL
CcH : CHS

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce
document..1Représentation de divers polyéthylénes : linéaire (a), ramifié (b) et réticulé (c).
Les deux premiers (a et b) sont solubles et fusibles ; le polyéthylene (a) est insoluble et
infusible. [9]

1.2.4.  Propriétés des polymeéres

Les propriétés des matériaux polymeres sont beaucoup plus sensibles que celles des
métaux aux influences extérieures telles que la température, la dureté, I’intensité de la

contrainte appliquée, les radiations UV et les agents chimiques.

Les caractéristiques de résistance peuvent différer seulement d’un ordre de grandeur.
Hormis les parametres spécifiqgues ou materiaux (masse molaire, taux de ramification,
mobilité des chaines, taux de réticulation,.....), et les conditions extérieures (humidite,
agents chimiques, température, vitesse de sollicitation, type et intensité des contraintes

appliquées)[10].
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1.2.4.1  Propriétés physiques des polyméres

Avant tout, rappelons qu’il existe une grande variété de mati¢res plastiques, toutcomme il
existe un grand nombre d’alliages métalliques, une des caractéristiquesphysiques générales

des polymeres est :

La masse volumique : La masse volumique des matiéres plastiques est peu élevée.La
Iégereté des polymeéres est sans aucun doute une des qualités qui a le plus largementcontribué

a leur diffusion.

En ce qui concerne le rapport (résistance a la traction / masse volumique), certains

polymeéres sont en fait supérieurs bien a des matériaux métalliques.

La faible masse volumique des plastiques est due au faible poids atomique desprincipaux

atomes de leurs chaines (principalement I’hydrogéne et le carbone) [11].

1.2.4.2 Propriétés thermiques

a. Latempérature

La température de transition vitreuse "Tg" et la température de fusion "Tf" sont
les deux températures fondamentales nécessaires dans I'étude des matériaux polymeres.

Latempérature de transition vitreuse est partiellement importante pour les polymeéres

Amorphes, notamment les thermoplastiques amorphes, pour lesquels, il n'existe
aucuneforce de cohésion importante autre que l'enchevétrement. Les zones cristallines ne
fondentque bien au-dela de la température de transition vitreuse. Les températures
caractéristiquesd'un seul et méme matériau peuvent alors étre classées de la fagon suivante
:Température de transition comportements mécaniques différents. Ceci peut se produirepour
les thermoplastiques vitreuse < Température de cristallisation < Temperature defusion <
Température de décomposition thermique.Selon la température a laquelle il est soumis, un
matériau polymere peut présenterdes semi cristallins dans un domaine méme étroit de la

température[12].

1.2.4.3 Propriétés mécaniques

Les propriétes mécaniques décrivent le comportement des matériaux soumis a

dessollicitations mécaniques telles que des pressions, des étirements, des torsions, des

8
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frottements,des cisaillements, des chocs ou sous I’effet de la pesanteur (figure 1.2). Elles

dépendentfortement du type de contrainte appliquée[13].

|

ﬂﬂﬁmmﬂ

Traction Compression Flexion Torsion Cisaillement

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..2: Différentes

sollicitations mécaniques.

C’est la structure du réseau résultant de 1’enchevétrement des chaines qui confére
auxpolymeres leurs propriétés mécaniques les plus importantes, a savoir 1’¢lasticité
caoutchoutiqueet le comportement viscoélastique a 1’état fondu d’une part, et un

comportement & la foisvitreux et ductile a 1’état solide d’autre part[14].

1.2.4.4 Autres propriétés

D'autres caractéristiques des polymeres sont largement exploitées dans leurs applications

telles que leurs propriétés électriques, électro-optiques.
Leurs propriétés électriques et électro-optiques

Les polymeres sont largement utilises comme isolants électriques, en particulier dans les
circuits électroniques et les gaines de cables électriques. Il existe aussi des polymeres
conducteurs, soit a I'état intrinséque, soit parce qu'ils sont chargés de particules de carbone

conductrices.

Certaines molécules de polymeres, rigides et allongées, sont susceptibles de s'orienter sous
I'effet d'un champ électrique. Cet effet est utilisé dans des dispositifs d'affichage comportant
des polymeres de structure cristal-liquide. Lorsque le champ n'est pas appliqué, les molécules

sont en désordre local, le matériau est opaque et d'apparence laiteuse. Lorsque le champ est
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applique, les molécules s'orientent dans la méme direction et laissent passer la lumiére. Le

matériau devient transparent[15].

1.2.5. Application des polymeéres

Les polymeres constituent une des principales révolutions techniques du XXeme siecle
ceux-ci sont utilisés pour un nombre extraordinaires d’applications a tous les échelons

de la vie.
Les applications des polymeres selon Européen Plastics Demand by Resin (2009)

e Emballage

e Batiment et Construction 23%
e Electricité et Electronique 9%
e Automobile 8%

e Sport et Loisirs 3%

e L'agriculture 2%

e Autres 21%

Ces six marchés représentent environ 80% des plastiques utilisés en Europe. Les 20%
restants sont dans de nombreux autres marchés, méme si leur poids économique est faible

ils sont des opportunités a forte valeur ajoutée potentielle comme le marché de la santé[16].

Les cing familles les plus utilisées sont:

Les polychlorures de vinyles (PVC) utilisés comme piéeces rigides, tuyauterie, films
d’étanchéité,

e Les polyéthylénes (PE) utilise comme emballages transparents, piéces rigides,

e Les polypropylénes (PP) et les polystyrenes (PS) : pieces rigides, fibres,

e Les polyesters saturés : cosmétiques, revétements de surface, peintures, vernis,
plastifiants pour autres Polymeres : et les polyesters insaturés : films, fibres
textiles, matériaux composites,

e Les polyuréthannes (PU).

10
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1.3. Les matériaux composite

1.3.1. Définition

Un matériau composite est un matériau hétérogéne composé d’au moins deux matériaux
non miscibles. 1l est constitué de renforts se trouvant dans une matrice qui les protege. Les
renforts vont supporter les efforts mécaniques, la matrice sert de liant et répartit les efforts
mécaniques. Le matériau composite a donc des propriétés spécifiques que ses matériaux
constitutifs seuls ne possedent pas. Les renforts peuvent étre des fibres courtes ou des fibres
longues (carbone, verre, kevlar, fibres végétales,...). Les matrices peuvent étre des matrices

organiques (thermodurcissables ou thermoplastiques), céramiques ou métalliques[17].

Sur la figure 1.3 sont présentees les différentes échelles des constituants du composite.

o pli

Interface

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..3 :

Microstructure d’un matériau compositeUD [18].

1.3.2. Classification des matériaux composites

Les composites peuvent étre classés suivant la forme des composants, suivant la nature

descomposants et le type du matériau composite.

1.3.2.1 Classification suivant la forme des constituants

En fonction de la forme des constituants, les composites sont classés en deux grandes

classes :les matériaux composites a particules et les matériaux composites a fibres[19].

11
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a. Composite a fibre

Un matériau composite est un composite a fibre si le renfort se trouve sous forme de fibre.
Lesfibres utilisées se présentent soit sous forme de fibres continues, soit sous forme de

fibresdiscontinues : fibres coupées, fibres courtes, etc.

L’arrangement des fibres, leur orientation permettent de moduler a la carte les propriétés
desmatériaux composites pour obtenir des matériaux allant de matériaux fortement

anisotropes ades matériaux isotropes dans un plan.

Le concepteur posséde donc la un type de matériau dont il peut modifier et moduler a
volontéles comportements mécaniques et physiques en jouant sur la nature des constituants,

laproportion des constituants et 1’orientation des fibres suivant le cahier de charges imposées.

L’importance des matériaux composites a fibres justifié une étude exhaustive de
leurscomportements mécaniques. Notre travail pratique sera essentiellement consacré a

I’étude dece type de matériau.

b.  Composites a particules

Un matériau composite est un composite a particules lorsque le renfort se trouve sous
forme departicules. Une particule, par opposition aux fibres ne posséde pas de dimensions
privilégiées.Les particules sont généralement utilisées pour améliorer certaines propriétés des
matériaux oudes matrices, comme la rigidité, la tenue a la température, la résistance a

I’abrasion, ladiminution du retrait, etc.

Dans de nombreux cas, les particules sont simplement utilisées comme charge pour réduire
lecotit du matériau, sans diminuer les caractéristiques. Le choix de I’association matrice-
particules dépend des propriétés souhaitées. Les cermets sont des exemples de

compositesmétal-céramique a particules, adaptés a des utilisations a température élevées.

Par exemple, les cermets a base d’oxydes sont utilisés pour les outils de coupe a vitesse

élevée,et pour les protections a haute température.

12
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Egalement, des particules d’élastomeres peuvent étre incorporées dans des matrices
polyméresfragile, de maniére a améliorer leurs propriétés a la rupture et au choc, par

diminution de lasensibilité a la fissuration.

1.3.2.2 Classification suivant la nature des constituants

Selon la nature de la matrice, on distingue les composites a matrices organiques, minérale

et & matrice métallique[19].

a. Composites a matrice organique
e Des fibres minérales : verre, carbone,....... etc.
e Des fibres organiques : Kevlar, polyamides, .....etc.
e Des fibres métalliques : bore, aluminium,.......etc.
b. Composites a matrice métallique : (alliages léger) avec :
e Des fibres minérales : carburent de silicium (Sic), etc.
e Des fibres métalliques : bore, etc.
e Des fibres métallo minérales : carbone carbure revétue de carbure desilicium, etc.
c. Composites a matrice minérales (céramique) avec :
e Les fibres métalliques : Bore
e Les particules métalliques : Cermet

e Les particules minérales : Carbone, Nitrure

Les matériaux composites a matrice organique ne peuvent étre utilisés que dans le domaine
destempératures ne dépassant pas 200 a 300°C, alors que les matériaux a matrice métallique
ouminérale sont utilisés au-dela : jusqu’a 600°C pour une matrice métallique, jusqu’a

1000°Cpour une matrice minérale[19].

1.3.3. Les constituants d’un composite

1.3.3.1 Matrice

La matrice est I’un des constituants de base des matériaux composites. C’est un matériau
organique léger, facilement déformable, qui revét trois fonctions principales : la répartition de
la charge mécanique sur tous les renforts, la cohésion des fibres pour une meilleure

homogénéisation de I’ensemble et la protection des renforts vis a vis du milieu extérieur

13
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(chocsthermiques ou mécaniques. La matrice doit avoir une masse volumique faible afin de

conserverau composite des caractéristiques mécaniques élevées [20].

La matrice permet de lier les fibres du renfort fibreux entre elles, ainsi que de répartir les
efforts(résistance a la compression ou a la flexion). La matrice est facilement déformable et
assure laprotection chimique des fibres, et lie les fibres du renfort entre elles, tout en assurant
larépartition de la contrainte c’est « I’emballage ». Les matrices doivent présenter une
bonnecompatibilité avec le renfort. En outre, elles doivent avoir une masse volumique faible
demaniére a conserves aux matériaux composites des caractéristigues mécaniques

specifiqueélevées[20].Les résines les plus utilisées dans les matériaux composites sont:

e |es résines thermodurcissables,

e les résines thermoplastiques

Métallique
Minérale
Céramique
Matrice
Thermodurcissabl
Organique

Thermoplastique

Elastomeére

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant & ce style dans ce document..4: Différentes
familles de matrices [20].

14
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1.3.3.2 Le renfort (les fibres):

Une fibre est une forme de matiére extraordinaire possédant une résistance a la ruptureet
souvent un module d’élasticité beaucoup plus élevés que ceux du méme matériau sous
formemassive. Sous la forme d’un filament fin, les propriétés d’un matériau sont
beaucoupplus proches des valeurs théoriquement possibles que tout autre forme de matiere,

surtouten résistance de la rupture[21].

Du fait d’une demande croissante d’éco-matériaux et du codt de plus en plus élevé des
fibres synthétiques (carbone ou verre), de nouveaux matériaux contenant des fibres naturelles
sont en cours de développement. Ils ont pour avantage d’étre plus légers tout en ayant des
propriétés mécaniques intéressantes. De plus, ils présentent I’avantage d’avoir un cott
beaucoupmoins élevés que synthétiques, associés a une densité plus faible, et de constituer

une ressourcerenouvelable[22].

Parmi, les renforts utilisables dans les nano-composites, on trouve principalement:
La silice,

e Les nanoparticules de silicate comme les phyllo silicates (par exemple 1’argile),

Les microfibrilles et whiskers de cellulose,

Les nanoparticules de carbone (fibres, tubes, lamelles...) [23].

Par une orientation judicieuse, le renfort assure principalement un double rdle

mécanique: Résistance et rigidité (Figure (1.5)[24].

15
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Ay
Métalliques
Ay
Minéraux
Ay
Ay Céramique
Renfort
Ay
Végétaux
Ay
Organique
Ay
Artificiel
Aramides Polymere

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..5:différents
types de renfort de bas[24].

1.3.3.3  Lescharges
On désigne sous le nom général de charge toute substance inerte, minérale ou végétalequi,
ajoutée a un polymére de base, permet de modifier de maniere sensible les

propriétésmécaniques, électriques ou thermiques (Figure (1.6) [25].

16
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A Ay

Renforcent —» LDH

Ay
Minéraux
Ay
Inertes
A0
e charge A
Végétaux
Ay
Organique
Ay
Synthétique

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..6: Différents
types de charges.

a. Charges augmentant la résistance mécanique

L’objectif de I’incorporation des charges augmentant la résistance mécanique est
d’améliorer les caractéristiques mécaniques de la résine. Ces charges peuvent étre classées

suivant leur forme géométrique en : [20]

e Charges sphériques,
e Charges non sphériques.

b. Charges ayant un r6le secondaire

Les charges ayant un role secondaire ont pour réle soit de diminuer le co(t des résines, soit
d’améliorer certaines propriétés secondaires des résines telle que la viscosité[20].

C. Additifs

Les additifs sont ajoutés en faible quantité (quelques % et moins) et interviennent comme :
[19]

e Lubrifiants et agents de demoulage,

17
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e Pigments et colorants,
e Agents anti-retrait,

e Agents anti-ultraviolets.

1.3.4. Structure du composite

Les structures des matériaux composites peuvent étre classées en trois types :

e Les monocouches
e Les stratifiées

e Les sandwiches

1.3.4.1 Les monocouches

Les monocouches représentent I'élément de base de la structure composite. Les différents
types de monocouches sont caractérisés par la forme du renfort : a fibres longues

(unidirectionnelles UD, réparties aléatoirement), a fibres tissées, a fibres courtes. [26]

r[ml z)

Fibre

2

-
Lo

(Sens transverse)

Matrice

1

(Sens long)

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..7: Pli a
renforcement unidirectionnel[26].

1.3.4.2 Stratifiés
Un stratifié est constitué d'un empilement de monocouches ayant chacun une orientation
propre par rapport a un référentiel commun aux couches et désigné comme le référentiel du

18
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stratifié. Le choix de I'empilement et plus particulierement des orientations permettra d'avoir

des propriétés mécaniques spécifiques [27].

Fibres

Orientation
Référentiel des libres

Matrice

Couche
(Pli individuel)

Stratifié

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..8 : composite
stratifie[28].

1.3.4.3 Les sandwichs

Une structure sandwich résulte de I'assemblage par collage ou soudure de deux semelles ou
peaux (Fig. 1.9) et d’un matériau d’ame. Les peaux sont de faibles épaisseurs et possédent de
trés bonnes caractéristiques mécaniques (module élevé, grande résistance). Entre les deux
peaux est intercalé un matériau d'ame de forte épaisseur et de faible densité. En gardant
unedistance constante entre les deux peaux, l'insertion de cette &me permet daugmenter le
momentd'inertie de la structure, et par conséquent sa rigidité en flexion, tout en minimisant la
masse de I'ensemble.

19
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Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..9 : Constitution
d’un sandwich[29].

1.3.5. Propriétés des matériaux composites

Les processus de mise en ceuvre des matrices polymeéres sont actuellement bien
maitriséset peu codteux, et les argiles, faciles a extraire. Ces deux phénomenes concourent
donc a en fairedes candidats idéaux pour l'obtention de nouveaux matériaux aux propriétés

spécifiques[30].

1.35.1 Propriétés thermiques
a. Lastabilité thermique

Elle est généralement évaluée par analyse thermogravimétrique sous atmosphére inerte
ou oxydante. De maniére générale, la température de dégradation des polymeres est
augmentéeapres 1’incorporation de silicates lamellaires exfoliés ce qui valorise ces polymeres
et permetleur utilisation a de plus hautes températures. Cette amélioration de la stabilité
thermique estfortement dépendante de 1’état de dispersion de la charge au sein du polymeére
[31].

1.3.5.2 Propriétés mécaniques

L’ajout d’argile a une matrice polymere va permettre d’améliorer les propriétés
mécaniques, en particulier le module d”Young et la contrainte a la rupture. En ce qui concerne
lemodule d’Young, ’exfoliation des feuillets est le facteur permettant cette amélioration.
Lesfeuillets intercalés ont une surface de contact feuillet/polymeére beaucoup plus faibles que

lesfeuillets exfoliés, ce qui les rend moins aptes a améliorer le module d’Young. Ainsi,
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I’ajoutd’argile a une matrice de type polyamide va permettre d’obtenir des morphologies

exfoliées. Lesmodules de ces polyamides sont alors considérablement renforcés[32].

1.3.6. Procédeé de fabrication des composites

Trois opérations sont indispensables :

1. Imprégnation du renfort par le systeme résineux.

2. Mise en forme a la géométrie de la piece.

3. Durcissement du systéme :

* soit par polycondensation et réticulation pour les matrices thermodurcissables,
* soit par simple refroidissement pour les matiéres thermoplastiques.

Il existe différentes techniques mais la plus utilisée est par moulage

Clontact Soue vide

projcctian Tnjcction thermodireizsable/polymére

1. fibres  comrtez - probléme
d'orienluiion des hbres dulicile 4
gérer

. hbres  lougues -  compression

thermodurcissuble

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..10 : technique
de moulage [33].

Le cycle de vie d'un matériau composite est présenté sur la figure .11 :
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Imprégnarion fmélange)

—

Mise en place du mélange
sur Vouwrillage

—

Campacrage

P—

FPolvmeérisation

=

Démoulage

—

Firition

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..11: Etapes de

production d’un matériau composite [34].

Les procedés les plus importants sont :
1. Moulage au contact : consiste a disposition successivement sur un moule :

e Un agent de démoulage,
e Un gel coat,

e Une couche de résines thermodurcissable liquide.

Et a réaliser I'imprégnation du renfort par une opération manuelle a I’aide d’un rouleau
[35].
2. Moulage par projection simultanée : est une évolution de procédé de moulage au contact et

est particulierement adaptée aux piéces de moyennes et grandes dimensions [35].
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3. Injection thermodurcissable BMC (BulkMolding Compound ou pré-imprégné en vrac). Les
renforts sont mis en place entre le moule et le contre moule. La résine est injectée. La pression

de moulage est faible [34].

4. Compression thermodurcissable 1l s'agit de moulage par compression et les moules
sont trés proches, par leur conception, de ceux utilisés lors de la mise en ceuvre d'autres

matieres thermodurcissables [36].

5. Pultrusion : dans ce cas, les renforts passent dans un bain de résine catalysé ou sont
imprégnés. lls traversent ensuite une filiere chauffée dans laquelle ont lieu simultanement
mise en forme du profilé et polymérisation de la résine. Ce procédé est applicable aux résines

thermoplastiques et thermodurcissables [37].

6. Enroulement filamentaire (ou bobinage): le renfort imprégné de résine catalysée est enroulé
avec une légere tension, sur un mandrin cylindrique ou de révolution en rotation. Ce type de
moulage est bien adapté aux surfaces cylindriques et sphériques, et permet une conception

avancée des pieces [37].

Il existe d'autres procédés : drapage en autoclave, centrifugation, stratification en continu,

thermoformage sous vide, estampage...

1.4. Conclusion

Dans ce chapitre on a donné une présentation générale des matériaux polymeres et
matériaux composites. L’utilisation des matériaux composites vise a concurrencer et de
surpasser les métaux qui, de leur coté, ne cessent d’optimiser leurs propres caractéristiques.
La diversité des matériaux composites et leur souplesse, qui permettent de fabriquer ou de

composer des caractéristiques a la carte, rendent cet objectif Iégitime.
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Chapitre Il Matériau de I’étude et phénomene d’absorption de
I’eau

11.1. Matériau de I’étude

11.1.1. Polyéthylene

11.1.1.1. Définition

Polyéthylene est un nom générique utilisé afin de décrire les polyoléfines issues de la
polymérisationde I'éthyléne [38].Dans sa forme la plus simple, lachaine du polyéthyléne, de
structure chimique — (CH; -CH,) n —, se compose de motifsstructuraux formés d'un nombre
pair d'atomes de carbone liés, de maniére covalente, avec unepaire d'atomes d'hydrogéne
attachés a chaque atome de carbone. Les extrémités de chainessont terminées par des groupes
méthyles [39].Ce sont probablement les polymeéres les plus couramment utilisés, en effet ils
sontemployés pour la fabrication des sacs plastiques, des bouteilles d’emballage et de certains
jouets[38].Les différents types de polyéthylénes sedifférencient les uns des autres par leur
structure moléculaire qui résulte de leur mode desynthese ainsi que par la présence
optionnelle de Co monomere (figure 11.1).0n les classe,habituellement, selon leur masse

volumique a 23°C en : [39]

e PE-BD, PE a basse densité, commercialisé dans une gamme de densité allant de
0,915a 0,935. Sa cristallinité est de 1’ordre de 40 %,

e PE-MD, PE a moyenne densité, commercialisé dans une gamme de densité allant
de0,93 & 0,945. Sa cristallinité varie entre 40 et 60 %,

e PE-HD, PE a haute densité, commercialisé dans une gamme de densité allant de
0,94 40,97. Sa cristallinité varie entre 60 et 80 %,

e PE-TBD, PE atres basse densite,

e PE-BDL, PE a basse densité linéaire.
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PEBDI.

T B

PEBD

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..12Difféerence
de structure générale entre les polyéthylénes haute densité, bassedensité et basse densité

linéaire.

11.1.1.2.  Structure moléculaire (échelle I)

Une macromolécule est constituée d’une chaine principale appelée squelette sur laquelle
des atomesde nature chimique différente ou des molécules peuvent se substituer de fagon plus

ou moinsréguliere, a certains atomes appartenant au monomere constitutif d’origine.

Dans le cas ou les groupes d’atomes disposés latéralement sur le squelette ont une structure
chimique identique a cellede la chaine principale, on parle de ramifications ou de branches.
La présence de ces substituantpeut avoir deux effets, soit ils rendent la chaine principale et
I’ensemble des macromolécules plusmobiles et flexibles, soit au contraire ils tendent a
rigidifier 1’édifice macromoléculaire.La macromolécule du polyéthyléne est obtenue par la
répétition de I'unité constitutive de massemolaire MO (Figure 11.2). Le nombre de répétition n
de cette unité est appelé degré de polymérisation(DP). Il est donc possible de calculer la

masse molaire de la macromolécule selon 1’expression :M=n.MO0 [38].
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Polymérisation

CH2—CH2 —, —[CH2—CH2];
Monomére d'éthyléneUnité constitutive Mg

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..13 :

Représentation de la polymérisation du polyéthyléne.

11.1.2. Polyéthyléne a haute densité (PEHD)
Le polyéthyléne haute densité (PEHD) a été synthétisé en 1953 par le chimiste

allemand Karl Ziegler.

L’exemple le plus typique pour la synthése de PEHD, présenté sur la figure 11.3 est le cas
duchlorure de triéthyl aluminium (ALEt3) avec le tétrachlorure de titane (TiCl4)[40].

Et cli
| &
Cl -=Ti
ci1 Cl
[ Ti, v 1

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..14 Structure

d’un catalyseur de type Ziegler-Natta.

11.1.3. Propriétés des polyéthylenes haute densité

Les propriétés d’un objet en polyéthyléne haute densité dépendent

a. Structure chimique et cristallinité [41]

Le PE-HD est un polymeére semi-cristallin. L’introduction de branchements courts dans
lachaine carbonée, favorisant I’encombrement stérique, abaisse la masse volumique du PE-
HDet sa cristallinite.
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Le PE-HD est d’autant plus cristallin que :

e e nombre de branchements courts est plus faible en fonction du taux de Co
monomereincorpore, la masse volumique des polyéthylénes haute densité peut
varier de 940kg/m3 a plus de 965 kg/m3. Lors de la cristallisation du polymere
fondu, les chainesse replient dans des plans pour former des cristallites. Entre ces

cristallites, lepolymeére bien moins ordonné constitue la phase amorphe.

Dans la pratique, on utilisera un PE-HD ayant une distribution étroite de masses

molairespour :

e Le moulage par injection, afin que les piéces aient un minimum de distorsion
etdétensions internes, préjudiciables a la résistance au choc et a la résistance a
lafissuration sous contrainte,

e le moulage par rotation,

e [’enduction.Au contraire, une distribution plus large de masses molaires sera
appréciée pour I’extrusionsoufflage de corps creux, ’extrusion de films et de

tuyaux, ainsi que pour le gainage descables.

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..15: Structure

cristalline du polyéthylene

b. Masse molaire
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Lorsque la longueur de la chaine hydrocarbonée augmente, la masse molaire augmente :
lepolymere est plus visqueux a 1’état fondu donc plus difficile & mettre en ceuvre, mais
sespropriétés mécaniques sont meilleures a 1’état solide.La longueur des chaines est

géneralement comprise entre 2 000 et 50 000 unités monomeres[42].

11.L1.3.1.  Propriétés mécaniques [43]

La rigidité et la dureté du PEHD augmentent avec la densité, et donc avec la cristallinité.
La rigidité est mesurée au moyen de module d’¢élasticité qui varie d’environ 1600 MPa (dans

le cas du PEHD) alors que la dureté (Shore D) varie d’environ 60.

Le PE est un thermoplastique résistant au choc et a I’impact, méme a des basses
températures (T <0°C), due a sa faible température de transition vitreuse «<Tg>(jusqu’a -110

°C). Cette résistance est d’autant meilleure que :

e La masse molaire est plus éleveée,
e La cristallinité est plus faible,

e Ladistribution des masses moléculaires est plus large.

Le touché par afin que du PE lui assure un faible coefficient de friction. Sa résistance a
I’abrasion augmente avec la masse moléculaire et la cristallinité. Elle est remarquable pour les

PEHD de masse moléculaire tres élevée.

11.1.3.2.  Propriétés thermiques

Le point de fusion du PEHD se situe entre 120 et 136°C. La conductivité thermique et le
coefficient de dilatation thermique linéaire sont fonction du taux de cristallinité, ils sont plus

éleves pour les homopolymeéres que les copolymeéres[43].

11.1.3.3.  Propriétés chimiques

Propriétés chimiques du PE vis-a-vis des agents chimiques sont déterminées par leur

structure par afin que apolaire, par son caractéere cristallin et sa trés haute masse moléculaire.

Il résiste bien aux acides forts (les acides inorganiques) et les bases fortes (les solutions

salines), mais il est attaqué par les acides oxydants (les acides nitriques concentres).
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Il se gonfle dans les hydrocarbures aliphatiques et aromatiques et dans leurs dérivés
halogénes, dans lesquels il se dissout a température élevée, ce qui explique sa grande
perméabilité aux vapeurs de ces produits. Il est également peu perméable a la vapeur d’eau, a
cause de son caractere hydrophobe (1I’absorption d’eau est d’environ 0.01% et 0.5 % pour le

PE contenant du noir de carbone)[43].

11.1.3.4.  Propriétes électriques

Le PE présente d’excellentes propriétés d’isolation électrique quelles que soient sa masse
moléculaire et sa cristallinité. Sa faible permittivité relative et son faible facteur de dissipation

diélectrique font de lui un matériau de choix en isolation électrique.

11.1.4. Avantages et Inconvénients du PEHD

11.1.4.1. Avantages

e Mise en ceuvre aisée,

e Excellentes propriétés d’isolation électrique,

e Résistance aux chocs,

e Grande inertie chimique,

e Qualité alimentaire,

e Perte du caractére perméable des PE que ce soit a 1’eau, mais aussi a I’air et aux

hydrocarbures [44].

11.1.4.2. Inconvénient

e Sensibilité aux UV en présence d’oxygene.
e Sensibilité a la fissure sous contrainte.
e Mauvaise tenue a la chaleur.

e Collage important
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Tableau Erreur! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..1 Les
propriétés du PEHD [45].

Propriétés Méthode d’essai Unité PEHD
PHYSIQUES g/cm3 0.925-0.956

] % 75— 8010000
-Masse volumique.

g/mol

-Taux de cristallinité.
- Masse molaire moyenne.
MECANIQUES 13 -25200 —
- Contrainte a la Rupture. 300

MPa
- Module de traction. 60 — 400

MPa
- Module de flexion. BS.2782 :301.E MPa 41 -60
Echelle
- Dureté (shore).
D
THERMIQUES 120 - 136
- T° de fusion. 85 _ 87
OC R
-T° Vicat. ) Environ -110
BS.2782 : Pt.2 - De—70a+ 60
-Tg. IR °C 15-35
°C
- Plage de T° de résistance. ASTM : D955-51 o
- Retrait au moulage. 0
ELECTRIQUES 25-2.35
- Cte diélectrique 1MHz. > 10
BS.2782 : Pt.2 Q.cm

- Résistivité volumique
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11.1.5. Le Liege

11.1.5.1. Définition

Le liege est I'écorce du chéne, qui est périodiguement récoltée de Ilarbre,
habituellement,toutes les 9-12 années, selon la région de culture. Quercus suber L. est le nom
botanique d’un chéne a croissance lente, a feuilles persistantes qui ne fleurit que dans des
régions spécifiques de la Méditerranée (Portugal, Espagne, Sud de la France, partie de I'ltalie,
de I'Afrique du Nord) et de la Chine. Cet arbre nécessite beaucoup de soleil, une combinaison
trés inhabituelle de faibles précipitations et une humidité Iégerement élevée. L'Europe posséde
envi on 60% de la superficie totale de production (les foréts de liege) et produit plus de 80%
du liege mondial. Le Portugal qui est le principal producteur de liége, traite environ les trois
quarts de tout le liege. La qualité et I'épaisseur de I'écorce varient en fonction des conditions

de croissance spécifiques d'un arbre [20].

11.1.5.2. Structure du liege

Le liege a une capacité remarquable a créer du tissu suber ose a partir de son écorce
interne. Ce tissu, formé spécifiqguement par le phellogene du chéne-liége (le tissu responsable
de la formation de nouvelles cellules) [46]. Le cycle de vie du chéne-liege produit trois
qualités de tissu suber ose: le liege vierge, liege produit a partir du deuxieme décapage et du
liege produit a partir des bandes suivantes [47].

La couche de suber ose la plus épaisse se forme généralement dans le cycle de croissance
suivant I'extraction du liege, aprés quoi le liege produit chaque année
diminue progressivement jusqu'a l'extraction suivante [48]. Le liege (ou phellem, la
désignation botanique de ce tissu végétal) est une couche protectrice de cellules mortes,
formée a partir de tissu phellogene. Le phellogene a une capacité meristématique (génération
cellulaire). Aprés la division cellulaire, les nouvelles cellules n'ont pas leurs dimensions
définitives et se développent ensuite dans le protoplasme (intérieur cellulaire); de cette fagon
le tissu phylogéniques continue de s'épaissir et le périmetre de I'arbre augmente. La croissance
des tissus cesse en hiver et reprend au début du printemps. La période de phellogenium est
d'avril a octobre. La stagnation hivernale se manifeste dans des zones sombres tres visibles

marquant le phellem produit chaque annee (Figure 11.5)[49].
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Liege
Ecorce Croissance due a 1'assise
2k, subero-phellodermique
Mere
Croissance due a |'assise
libero-ligneuse
Bowis

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..16

Représentation schématique de la coupe axiale d'un chéne-liege

La composition chimique du liege a été largement étudiée et dépend de plusieurs
facteurs,tels que l'origine géographique, les conditions climatiques et du sol, l'origine
génétique, lesdimensions des arbres, I'dge (vierge ou de reproduction) et des conditions de
croissance. Leliege de Quercus suber L. a des propriétés particulieres telles qu'une élasticité
élevée et unefaible perméabilité ; elles résultent, au moins partiellement, de sa composition

chimiquespécifique (et plus particulierement de celle de la subérine)[20].

11.2. L’absorption de I’eau

L’absorption est caractérisée par une prise de poids due a la diffusion des particules du
solvant dans le solide au cours du temps. Cette derniére se definit comme étant un phénomeéne
de transport de masse dii a I’existence d'un gradient de concentration du solvant vers le
polymere. Fick (1855) a établi ses équations par analogie entre phénomenes de transfert de

chaleur par conduction et le transfert de masse [50].

11.2.1. Théorie de la Diffusion de I’eau

Allant et al.Ont montré dans leur étude que La diffusion est un phénomene de transport de
matiere ayant lieu en vue d' atteindre ‘équilibre en concentration d'une substance dans un
milieu donné. Ce phénomene est explique par la premiére loi de Fick traduisant le flux des
particules induit par leur gradient de concentration [51].
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@ =DVC

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..1)

Ave 6 c, D, C sont respectivement le flux de particules, le coefficient de diffusion et la

concentration de la substance.

11.2.2. Modéles de diffusion

11.2.2.1. Loi de Fick et modeéle de diffusion Fickienne

L’absorption d’eau dans un matériau est le plus couramment décrite par la deuxiéme loide
diffusion de Fick (équation 11.2). Cette loi est la plus simple et s’applique a un grandnombre
de cas. On considere que le coefficient de diffusion ne dépend que de la température etnon de
la concentration en eau ; ce qui permet d’écrire, pour un probléme a une

dimension,l’équation[52].

ac a*c
o~ Dom
(Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..2)

(A dimension)

Ou c est la concentration en eau et D le coefficient de diffusion (en mm2/s).

Par la méthode de séparation des variables, on obtient une solution de 1’équation (Il.2) dela

forme (équation 11.3) :[52]

(Asin Ax + Bcos Ax)Exp(A*Dt)

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..3)

A provient de la résolution par séparation des variables : les deux expressions

séparéesfonction det etx sont prises égales a la méme constante —12D.

On considére que la concentration initiale dans le matériau d'épaisseur h est nulle et

qu’elle est égale a cO a sa surface. On a donc les conditions suivantes:[52]

{ c =0pour0 < x < hat=20
c = cOpourx = 0etx = hat> 0
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La diffusion d’eau dans les solides est généralement décrite par la seconde loi de Fick. Le
tauxd’humidité croit dans un premier temps linéairement avec la racine carrée du temps puis
atteint unplateau de saturation. Ce comportement peut étre décrit par 1’équation (11.4), telle

que proposée parShen et Springer[53].

Mt 1 8 g 1 [(2j+1)21r2Dt]
Mo n2 <=0 (2j+1) h2

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..4)

Aux temps courts, la partie linéaire de la courbe de sorption (Figure 11.3) peut étre

approximée par 1’équation (11.5) :

Mt 4

oty \/% (Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..5)

Moo étant le pourcentage d’eau absorbée a saturation, h 1’épaisseur de 1’éprouvette et D le
coefficientde diffusion. A partir d’'une approximation de cette équation, le coefficient de
diffusion peut étrecalculé, a partir de k, la pente de la partie linéaire de la courbe d’absorption
Mt = (Nt/h)[53].

Cette équation donne I’expression du coefficient de diffusion D, égal a :

D= (M) = ()

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..6)

Pour les valeurs de Mt/Moo supérieures (Mt/Mo > 0,6), une approximation de 1’équation(1.5)

est proposée par Shen et Springer [123] (équation (11.7))[52].

A;WT; =1-—exp [7. 3 (%)0'75]

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..7)

La figure (11.6) représente une simulation du modele de Fick, en illustrant la fagon pour
déterminer le coefficient de diffusion a partir des résultats expérimentaux de prise de masse.

La diffusion Fickienne est ainsi caractérisée par deux parametres:[54]
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1. Un coefficient de diffusion D indépendant du temps et de l'espace, ainsi que de la
concentration en molécules d'eau, puisque nous nous placons dans le cas de phénomeénes

physiques réversibles.

2. Un seuil dabsorption d'eau asymptotique Mgy (M) atteint pour un temps infini
correspondant a I'équilibre et caractérise par la valeur correspondante du gain de masse

généralement exprimé en pourcentage.

M <
- sat
7 e N fOde)e de Fick
f_; de pnise de masse
=z
5 4 MLn
E

M: \ M, — M, 4Msar i

Pente = =D

Pourcentage de
<>

Ja—t: E

-

—

‘ : - 1 -~
12 1 2 -
t' t! th t“’ |

. 12
Racine carrée du temps (s )

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..6 Courbes de

diffusion de type Fick, tirée et adapté[54].

11.2.2.2. Modéles non Fickienne

De nombreux modéles ont été développés afin de représenter la diffusion de 1’eau dansles

polymeres ou composites qui ne correspond pas a une diffusion Fickienne.
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La Figure I1.7 répertorie sur un graphique I’allure des différents modeéles présentés ci-

dessus, soit :[55]

e (0) : Courbe d'absorption Fickienne;

e (1) : Représente une cinétique du type Langmuir;

e (2) : Ladiffusion Fickienne plus un non linéarité pouvant étre due a une réaction
chimiqueréversible ou a la relaxation du polymereou bien & un couplage fort de
diffusion assistée par I’état mécanique ;

e (3) :La diffusion Fickienne suivie d’une accélération de la cinétique synonyme de
grandesdégradations et endommagement du polymeére, comme propose par;

e (4) : La diffusion Fickienne suivie d’un phénomene chimique irréversible comme

par exemplel’hydrolyse du réseau macromoléculaire.

Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..7Courbes
schématiques représentatives de quatre catégories de cinétiques

d'absorption d'eau non Fickienne, tirée de.
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L’absorption durant la deuxiéme phase augmente, comme la premicre,linéairement en
fonction de Vt. La teneur en eau peut alors s’écrire en utilisant un paramétre k liéa la

deuxieme phase (équation (11.8)) [52].

M, = M, (1 + k\t) (1 — =%

e:ucp[(Zj—kl)znZ (%)])

@2j+1)?

(Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..8)

De la méme maniére que pour une absorption suivant une loi de Fick simple, 1’équation

(11.9) peut étre approximee par la relation : [52]

M; = M,(1+ 1Vt) (1 — exp [_7_ 3 (%)‘”SD

(Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..9)

La diffusion de type Langmuir associe a chaque molécule de chaque type une probabilités
qu’une molécule liée devienne libre, et une probabilité y qu’une molécule libre se lie.

Lacinétique d’absorption est alors décrite par 1’équation (11.10) : [52]

_ B [1_B8yw 1 B )
R |1 - % S g expl—(2n + 1)2ke] |
T B (gt oty 4 gt

(Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..10)

2D
Avec K = ?

Aux temps courts (kt < 0,7, ou Dth2 < 0,05), ’expression peut étre approchée par
1I’équation(11.12):[52]

M,_ é [ﬁ M| Vkt

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..11)

On peut noter que si f =1 et y = 0, I’équation (I1.11) devient équivalente a 1’équation

(11.5) du modeéle Fickienne a une phase.
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Aux temps Iongs(:—;) > 0.05, et aux temps longs (Dt/h2 > 0.05) par 1’équation (11.12),

Celle-ci est valable si la condition 8, y<k est respectée, Telle que proposee par Bonniau et
Bunsel : [53]

Mt = M, [1 v r 8

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..12)

11.2.2.3. Le modele de Langmuir [54]

My [ Y —at 8 @ @ 1 -D(2r+1)?
0= [1-Lew_ S Lye ——exp (o nlt)|
Mo a+ye 2 y+a2r—0 (2r+1)2 exp a2z t

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..13)
y: La probabilité des molécules piégées par unité de volume.
a: La probabilité des molécules mobiles par unité de volume.

Ces deux probabilités vérifient a I'équilibre quand les molécules piégées deviennent

mobiles
VCsat = aCiysqy
(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..14)
11.2.2.4. Le modele a diffusivité variable dans le temps [54]

Ce modele peut étre obtenu par analogie entre le coefficient de diffusion et le module de

relaxation du modele viscoeélastique

M 8 o 1 —D(2r+1)?n? o _t
=l1- ﬁ'y-;—LaZr:O Gz eXP < e (Dot + 3% D, <t +1, (e w))))](Erreur !

Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..15)

La difference de ce modeéle de celui de Fick est dans le coefficient de diffusion qui est

donné par une fonction decroissante dans le temps remplacant le coefficient de diffusion
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constant. Un autre modeéle est congu par analogie entre le coefficient de diffusion d’humidité

et le coefficient de diffusion thermique dans le matériau.

Dy =D, (1-Vy) +DsVs

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..16)

I[ 128 ]I

14 D 4 _ ™
D22=Dm<1—2\/%>+_|”— x tan™! |
D l 1—812:,Vf 1+BIZ:TVfJ

(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..17)

Avec
Dy,
By =2(32-1)
(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..18)
SiDi< DDy = Dm(l — Vf) et D,, = D,, (1 — 2\/%) (Erreur !

Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..19)

Dy : Coefficient de diffusion dans la direction paralléle aux fibres.

Dy, : Coefficient de diffusion dans la direction perpendiculaire aux fibres.

D,, : Coefficient de diffusion de la matrice.

Ds : Coefficient de diffusion des fibres.

V ¢ Fraction volumique des fibres.

11.2.2.5. Modeéle de diffusion pour le cas de I'immersion [54]

La modification au modele de Fick, afin de modéliser la cinétique d'absorption en
immersion qui n'est pas purement Fickienne comme dans le cas de I’humidité relative, dans la

mesure ou il n'y a pas de palier de saturation, qui est une des hypothéses du modele de Fick.
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Le modeéle de Fick est appliqué en considérant un pseudo palier, I'absorption est considéree
Fickienne jusqu' a un certain point ou des dégradations apparaissent et I'absorption s’accélére.
La prise de poids lors de cette deuxiéme phase semble linéaire en fonction de .., fi. L’auteur
propose donc de modifier la loi de Fick classique en ajoutant un terme supplémentaire. Ce
dernier a une forme (est x .., fi) qui prend en compte cette cinétique de dégradation continue
et cette prise en eau supplémentaire. Le modéle proposé pour I’absorption en immersion est

donné par I'équation (11.20).

M 8 woo 1 Zp '
ﬁ = [1 — = Liag €XP (— "h—z (2n + 1)2t) a\/f] (Erreur ! Il n'y a pas de texte

répondant a ce style dans ce document..20)

11.2.3. L’absorption de I’eau dans les composites

Lorsqu’'un composite polymére est immergé dans I'eau ou exposé a un environnement
humide, il a tendance a absorber des molécules d'eau a travers les surfaces qui sont en contact
direct avec cet environnement. Ensuite, ces molécules d'eau occupent l'espace entre les
réseaux macromoléculaires et par la méme occasion conduisent a une augmentation de la
masse du matériau au cours du temps. Ses travaux que la cinétique d'absorption d'eau dépend
de la nature du polymere, des caractéristiques de I'eau (son pH et sa salinité) et des parametres
thermodynamiques (température, pression...). Dans le cas ou la diffusion d’eau n'entraine
aucun endommagement, I'absorption d’eau tend vers un équilibre qui se manifeste par le
plateau de saturation correspondant a une égalité des potentiels chimiques de I'eau dans le

polymere et dans le milieu environnant [49].

Le comportement diffusif des matériaux polymeéres et composites est souvent decrit par le
modeéle de Fick. Ce comportement de diffusion peut étre aussi décrit par des modeles de

diffusion non-Fickienne.

11.2.4. Conséquences de I’absorption d’eau par les polymeéres et composites

11.2.4.1. Diffusion d’eau dans les polymeéres thermo durs

Les polymeéres sont sujets a des modifications diverses lorsqu’ils sont soumis a un
environnement humide (de ’humidité ambiante a I’immersion dans I’eau). La diffusion d’eau
dans les polymeéres thermo durs peut se décrire suivant deux mécanismes :
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e [’cau est une molécule polaire qui est capable de former des liaisons
hydrogénes avec d’autres groupes polaires comme les groupes hydroxyles et
amines qu’on trouve dans les résines époxy [56]. Par ce mécanisme, les
molécules d’eau sont dites « liées » et dissoutes dans le matériau. Des
expériences basées sur différentes techniques (par exemple par résonnance
magnétique nucléaire (RMN), ou I’analyse de I’enthalpie de dissolution)
mettent en évidence ces liaisons [57].

e Les molécules d’eau liées coexistent avec des molécules d’eau libres, comme
cela a pu étre mis en évidence [57]. Ces derniéres sont des molécules qui
s’inserent dans les microvides de la résine, et se répandent par capillarité ; elles

ne participent pas aux interactions eau/polymere.

Par ces mécanismes, 1’absorption d’eau dépend des caractéristiques de la résine (nature et
densité du réseau, composition, volume libre) et des conditions hygrothermiques (humidité et

température) [56].

11.2.4.2. Gonflements différentiels

L’absorption d’eau se fait d’abord par la couche externe des échantillons, qui sature donc
en premier, puis ’eau diffuse a travers 1’épaisseur jusqu’a ce que la teneur en eau soit

homogéne dans tout le matériau [58].

Pendant la phase transitoire, la teneur en eau suit un gradient a travers 1’épaisseur et le
gonflement différentiel entre les couches externe et interne modifie I’état de contrainte (figure
[1.8). L’absorption induit des contraintes de compression dans les couches externes et de

traction dans la partie interne du matériau [57].
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Figure 11.8 : Gonflement du polymeére apres pénétration de molécules d’eau

11.2.4.3. La plastification

La plastification par 1’eau agit sur les liaisons secondaires, des molécules d’eau venant
s’insérer au niveau des groupements polaires entre les chaines de macromolécules [59]
(Figure 11.9). Les molécules d’eau détruisent partiellement la cohésion mécanique du réseau
qui était assurée par ces liaisons secondaires et augmentent la mobilité des chaines ou des
segments de chaines macromoléculaires. Cette mobilité accrue va affecter les propriétés

mécaniques ainsi que les propriétés physico-chimiques du polymeére.

N2
L . O YN
L <7 <7
N
polymere + eau —> polymere plastifié par I'eau

Zones hachurées : groupements polaires.
Figure 11.9 : Effet de la plastification dans un réseau de macromolécules, d’apres [59].

11.2.4.4. Sorption et désorption : les eff ets d’hystérésis

Certains travaux montrent que le comportement diffusion d’un polymeére peut présenter
une hystérésis lors de cycles désorption désorption. En pratique, cela se traduit par I’existence
de coefficients de diffusion significativementdiff érents selon que I’cau est absorbée ou
désorbée par le matériau. De tels résultats sont compatibles avec 1’idée, déja évoquée par

ailleurs, d’une dépendance des coefficients de diff usion vis-a-vis de la teneur en eau [60].

11.3. Les eff etsirréversiblesinduitsparlaprésenced’eau

11.3.1. Le vieillissement chimique en présence d’eau Hydrolyse

S’accompagnant d’une hydrolyse, entraine des coupures statistiques des chaines

macromoléculaires du polymere, d’ou une altération, a terme, des propriétés mécaniques. La
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réaction est généralement trés lente a température ambiante, la vitesse de I’action chimique
élémentaire étant elle-méme faible et le processus étant le plus souvent controlée par la

diffusion (également lente) de I’eau dans le matériau [61].
L’hydrolyse peut étre schématisée comme suit : [59]
~X -Y~+H20 — ~X ~OH+HY~

Le groupement hydrolysable ~X —Y~ peut étre de différents types : ester, amide, imide et

dans une moindre mesure d’autres groupements comme les silicones ou polyéther [59].

11.3.2. Chute des résistances limites

A Dinstar des rigidités, les résistances limites peuvent varier suite a 1’exposition a un
environnement humide. Les contraintes ultimes ont tendance a diminuer suite a 1’absorption

d’humidité et a augmenter en désorption. Le phénomeéne est partiellement réversible [62].

I1.4. Les effets d’absorption d’eau et d’humidité dans les composites a

fibres vegétales

La morphologie des fibres naturelles liée a leurs parties creuses diminue leur densité
apparente et par la méme occasion augmente leur pouvoir hygroscopique [63]. L’eau réduit la
cohésion entre les microfibrilles, en s’infiltrant dans les fibres et agit comme un plastifiant en
transformant la matrice pectique, initialement fragile, en un gel pratiquement fluide
[64].D’autre part, I'absorption d'humidité par les fibres végétales affecte fortement leur liaison
avec la résine entrainant ainsi un vieillissement prématuré par dégradation et diminution de la

résistance mécanique[65-67].

L’absorption d'humidité par la fibre de lin suit initialement une relation linéaire avec une

diffusion de type de Fickienne et ralentit quand la teneur en eau s’approche de 1’équilibre[68].

Les composites a fibres naturelles peuvent absorber beaucoup plus de ressources en eau
que les composites a fibres synthétiques. A ce propos, plusieurs travaux de recherche ont
analysé la diffusion d’eau dans ces matériaux composites. En particulier, de nombreuses

études ont été menées sur la dégradation due a I'absorption d’eau des composites a fibres
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naturelles. Les mécanismes de vieillissement de ces matériaux ont été principalement étudiés
a I'échelle macro. Souvent, l'interface fibre/matrice est citée comme la région la plus affectée
par ces dégradations, ce qui entraine une diminution des propriétés mécaniques de ces
composites. En effet, I'hnumidité peut sérieusement endommager l'interface fibre/matrice,
entrainant une détérioration des rendements de transfert de contrainte de la matrice aux fibres.
Le processus de dégradation commence par le gonflement des fibres qui crée une contrainte a
I'interface et provoque une microfissuration de la matrice autour des fibres. Les fissures
exacerbent I'absorption d'eau et s’en attaque sur l'interface des fibres et de la matrice. L'eau
absorbée commence a établir des liaisons hydrogénes moléculaires avec les fibres et diminue
ainsi la liaison entre les fibres et la matrice. Celles-ci entrainent le décollement entre la fibre
et la matrice. L'effet néfaste de I'numidité sur les composites a fibres naturelles est bien connu
et de nombreux efforts ont été consacrés aux modéles d'absorption d'eau et a la réduction due

a I'numiditeé sur les performances mécaniques de ces composites[49].

6

Fiber swelling occurs due to
€Ty moisture absorption CSEEay
(a) 4 i (b)

Water molecules
flow along the
fiber-matrix
interface due to
capillary action

Micro-crack
of matrix around

the swollen hbers*-

Water diffusion occurs
through bulk matrix

(c) ‘ (d)

Water soluble suhstar\(eﬁ[
leach from fibers *

Ultimate
- fiber-matrix
debonding

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..10Effet de 1’eau

sur I’interface fibre végétale/matrice.
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Chapitre 111 La méthode de surface de réponse

I11.1. Introduction

Les plans d’expériences sont des techniques qui permettent de quantifier les effets de
divers facteurs sur une réponse et de les optimiser dans des domaines expérimentaux bien
déterminés. On organise une suite d’essais consistant & manipuler les facteurs afin de décrire

la méthode permettant d’obtenir la réponse optimale [69].

Letermeoptimisationaétélargementutiliséenchimieanalytiquecommemoyende découvrir
lesconditionsdanslesquelles I'application d'une
procéduredonnelameilleureréponseParmilestechniques multi  variées lesplus pertinentes

utiliséesdans l'optimisation analytiquefigurelaméthodedesurfacederéponse (MSR) [70].

I11.2. La Méthodologie de Surface de Réponse (MSR)

111.2.1. Définition

La méthodologie de surface de réponse est un outil efficace pour optimiser les processus
lorsque de nombreux facteurs et interactions affectent la réponse attendue d'un processus de

production, décrit a I'origine par Box et Wilson [71].
L’objectif d’une telle méthodologie est de : [72]

e déterminer les conditions de fonctionnement optimales pour un systeme ou
unprocessus,

e déterminer une région de [I’espace des facteurs dans laquelle des
caractéristiques de fonctionnement (les réponses) sont satisfaites,

e modéliser et analyser un processus pour lequel la réponse est influencée
parplusieurs variables,

e établir un rapport (équation de la surface de réponse) entre la réponse et

lesvariables indépendantes qui est dans la plupart des cas inconnu.

I111.2.2.  Principe de Méthode des surfaces de réponse (M.S.R)

Dans le cas général, on appelle surface de réponse, la représentation géométrique de la
réponse d’un processus physique spatio-temporel aléatoire a des variables stimuli. La
propriété étudiée, ou réponse Y, résulte alors du transfert par une fonction de réponse

explicite, ou fonction de transfert, des variables d’entrée du systéme, le changement de
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valeurs de ces variables entrainant un changement de la valeur de la fonction de réponse. Les
modeles expérimentaux des surfaces de réponse prennent en considération le choix des
variables stimuli, la définition des périodes d’observation et le calcul d’erreur. Les variables
d’entrée, stimuli représentatifs du phénomeéne, sont notées Xi(i = 1, . . ., n), et sont appelées
aussi variables de base du phénomeéne. Elles sont caractérisées par un ensemble
d’informations statistiques notées 0; (j = 1, . . ., p) (fonctions de distribution indépendantes ou
corrélées, moments normalisés, ...). Dans le cas général, les variables Xi sont des processus
spatio-temporels, dits stochastiques ramenés a des vecteurs aléatoires lorsqu’on fixe les

indices de temps et d’espace[73].

Ce transfert des variables stimuli peut étre représenté par le schéma de la figure 111.1.

—

Fir’_aria bles
stimuli X;

— —

Fonction
de transfert

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..17Schéma
d’une fonction de transfert

Apres I’étape d’ajustement du modele on représente graphiquement celui-ci a I’aidede
graphiques de type « surface de réponse » et courbes iso réponses, qui permettent devisualiser
le comportement de la réponse en fonction des facteurs, ces graphiquesprocurent une aide
appréciable dans I’exploitation du modéle en vue d’une optimisation dusysteme

expérimental[74].

La MSR est basée sur une relation d’approximation entre la réponse mesurée
y et n variables aléatoires (les facteurs étudiés) en utilisant les données observees d’un
processus ou d’un systéme. La réponse est généralement obtenue par des essais réels ou des
simulations numériques. Dans la plupart des cas, la fonction Y qui est une approximation de
la réponse mesurée y, est un modéle polynomial du premier ou deuxieme degré.

Généralement le modele est donné par :[72]
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k k
=Bo+ ) B ) By 3
j=1 j=1

k

+ z Bijx;x; (Erreur! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document.. Erreur ! Signet non
i<j
Dans cette expression, Y représente la réponse a modéliser, Bo représente la constante du

modele qui sert a estimer la réponse Y lorsque les valeurs de tous les facteurs sont fixées a

zéro en variable codée (centre du domaine). De méme pB;, Bj sont les coefficients du

polyndme a estimer. Le signe et ’amplitude des coefficients jj traduisent 1’orientation des

axes principaux de la surface de réponse par rapport aux axes du repere initial. Le nombre

d’inconnues d’un modeéle de second degré est donné par la formule suivante : [75]

p = K+ _
K12!
(K+2)(K+1) ' . \ . .
f( Erreur! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document.. Erreur ! Signet non dé
)

Ce modéle est appel e surface de ré ponse (Figure 111.2) et il est trés classique pour décrire
des phénomeénes physiques.
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Figure Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..18Surface de
Réponse 3D.
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Modéle de second ordre est utilisé pour chercher le caractére non linéaire du phénomeéne
¢tudie. De méme la fonction Y d’approximation, peut- étre écrite sous la forme matricielle

comme suit : [72]

Y = X.B + e(Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..21)

Dans la relation ci-dessus X est la matrice de calcul des effets ou la matrice d’expériences,
le vecteur B est le vecteur des coefficients du modéle qui contient seulement
les coefficients du modele qui ne sont pas connus, mais qui sont déterminés généralement en

minimisant la somme des carrés des résidus ¢ [72].

111.2.3.  Etapes de I'application du MSR

Certaines étapes de l'application du MSR comme technique d'optimisation sont les

suivantes :

111.2.3.1.  Criblage des variables

De nombreuses variables peuvent affecter la réponse du systéeme étudié, et il est
pratiquement impossible d'identifier et de controler les petites contributions de chaque un.
Par conséquent, il est nécessaire de sélectionner les variables ayant des effets majeurs. Des
plans de criblage devraient étre réalisés pour déterminer laquelle des nombreuses variables
expérimentales et leurs interactions présentent des effets les plus significatifs [70]. lls sont
appliqués dans le cadre de I'optimisation des techniques de séparation lors du criblage et des
tests de robustesse, et dans le cadre de l'optimisation de formulations, de produits ou de
procédés. Le plus souvent, les plans de criblage a deux niveaux, tels que les plans factoriels
fractionnaires ou Plackett-Burman [76] sont les plus utilisées dans I'étape de sélection des

facteurs car ils sont économiques et efficaces [77].

111.2.3.2. Choix du plan expérimental

Le modeéle le plus simple qui peut étre utilisé dans MSR est basé sur une fonction linéaire.
Pour son application, il faut que les réponses obtenues soient bien ajustées a I'équation

suivante :

Y= BoXri=1L;+ &(Erreur! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce

document..22)
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Ou k est le nombre de variables, Bo est le terme constant, B représente les coefficients des

parametres linéaires, Xi représente les variables, et c’est le résidu associé aux expériences.

Par conséquent, les réponses ne doivent présenter aucune courbure. Pour évaluer la
courbure, un modéle du second ordre doit étre utilisé. Des plans factoriels a deux niveaux
sont utilisés pour estimer les effets de premier ordre, mais ils échouent lorsque des effets
supplémentaires, tels que les effets de second ordre, sont significatifs. Ainsi, un point central

dans les plans factoriels a deux niveaux peut étre utilisé pour évaluer la courbure.

Le niveau suivant du modéle polynomial devrait contenir des termes supplémentaires, qui
décrivent l'interaction entre les différentes variables expérimentales. De cette facon, un

modele pour une interaction du second ordre présente les termes suivants:

Y = Zf:lj = ﬂiXi + Z;‘=1ﬂi]'x]z + Z’{ggjﬂi]‘xix]' + & (Erreur i n'y a pas de

texte répondant a ce style dans ce document..23)

Ou B;j représente les coefficients des paramétres d'interaction

Afin de déterminer un point critique (maximum, minimum ou selle), il est nécessaire pour
la fonction polynomiale pour contenir des termes quadratiques selon I'équation présentée ci-

dessous:

y=PBo+2k (Erreur ! 1l n'y a pas

de texte répondant a ce style dans ce document..24)

Pour estimer les paramétres dans I'Equitation  (111.6), la conception expérimentale doit
garantir que toutes les variables étudiées sont effectuées a au moins trois niveaux de facteurs.
Ainsi, deux modeles de surface de reponse symétrique de modélisation sont disponibles.
Parmi les conceptions symétriques du second ordre les plus connues, on trouve la conception
factorielle a trois niveaux, la conception Box-Behnken, la conception composite centrale et la
conception Dochlert. Ces conceptions symétriques different les unes des autres en ce qui
concerne leur sélection de points expérimentaux, le nombre de niveaux pour les variables et le
nombre d'exécutions et de blocs. Ces matrices experimentales sont présentées et discutées

dans la section 4[70].
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111.2.3.3. Traitement mathématique et statistique des données

Aprés avoir acquis des données relatives a chaque point expérimental d'un plan choisi, il
est nécessaire d'ajuster une équation mathématique pour décrire le comportement de la
réponse en fonction des niveaux de valeurs étudiés. En d'autrestermes, il doit y avoir des
estimations des parameétres des équations. (111.4) _ (l11.6). Par conséquent, en notation

matricielle, équations. (111.4) - (111.6) peut étre représenté par

YmX1 = Xmbnx1 + emx1 (Erreur Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce

document..25)

Ou vy est le vecteur de réponse. X est la matrice du plan expérimental choisi, b est le
vecteur constitué par les parameétres du modéle, e est le résidu, et m et n représentent les
nombres de lignes et de colonnes des matrices, respectivement I'équation (111.7) est résolue en
utilisant une approche statistique appelée méthode des moindres carrés (MLS). MLS est une
technique de régression multiple utilisé pour ajuster un modéle mathématique a un ensemble
d’expérimentaux geénérant le résidu le plus bas possible. Apres les transformations
mathématiques de I'équation (I11.8), un vecteur b contenant les parametres peut étre obtenu

par I'équation suivante:

b, = (XTI . X.n) V(XTI Y, Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce

document..26)

Est utilisé dans la construction de la surface de réponse qui décrit le comportement de la
réponse (s) dans le domaine expérimental. Le grand avantage de I'Equation. (111.9) est le
faible colt de calcul nécessaire pour déterminer les b coefficients. Dans le LSM, on suppose
que les erreurs présentent un profil de distribution aléatoire avec une moyenne nulle et une
variance inconnue commune et que ces erreurs sont indépendantes les unes des autres. De
cette maniére, l'estimation de la variance de la composante cache du vecteur b est

couramment obtenue par des répétitions authentiques du point central vers Equation. (111.9):

Vibn.n = (XL, X,.,) " 1S%(Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant & ce style dans ce

document..27)
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Ainsi, I'extraction de la racine carrée de la composante cache de V (b) conduit a obtenir les
erreurs types pour les b coefficients qui composent 1’équation de la surface de réponse,

permettant d'évaluer son importance [70].

111.2.3.4. Evaluation du modéle ajusté

Le modéle mathématique trouvé apres ajustement de la fonction aux données peut parfois
ne pas decrire de maniére satisfaisante le domaine expérimental étudié. La maniere la plus
fiable d'évaluer la qualit¢ du modéle ajusté est l'application de l'analyse de variance
(ANOVA). L'idée centrale de I'ANOVA est de comparer la variation due au traitement
(changement dans la combinaison des niveaux variables) avec la variation due aux erreurs
aléatoires inhérentes aux mesures des réponses générées. A partir de cette comparaison, il est
possible d'évaluer 1, Signification de la régression utilisée pour prévoir les réponses compte

tenu des sources de variance expérimentale.

L'absence de test d'ajustement est une autre facon d'évaluer le modele. Il exprime la
variation des données autour du modele ajusté un modele sera bien ajusté aux données
expérimentales s'il présente une régression signifiante et un manque d'ajustement non
significatif. En d'autres termes, la majeure partie de I'observation de la variation doit étre
décrite par I'équation de régression, et le reste de la variation sera certainement dd aux
résidus. La plupart des variations liées aux résidus sont dues & une erreur pure (fluctuation
aléatoire des mesures) et non a un mangque d'ajustement, qui est directement lié a la qualité du
modele [70].

111.2.3.5. Détermination de I'optimum

Les surfaces générées par les modéles lineaires peuvent étre utilisées pour indiquer la
direction dans laquelle le dessin original doit étre déplacé afin d'atteindre les conditions
optimales. Cependant, si la région expérimentale ne peut pas étre déplacée pour des raisons
physiques ou instrumentales, la recherche doit trouver la meilleure condition opérationnelle a

I'intérieur de la condition expérimentale étudiée par inspection visuelle [70].

Y = Bo+ 2ig BiXi + Tig Bux® + X ByX;X; + E(Erreur ! 1l n'y a pas de texte

répondant a ce style dans ce document..28)
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111.2.4. Définition des facteurs et des niveaux

Il convient donc de standardiser les variations de ces parametres pour avoir acces aux
outils généraux de construction des plans d’expériences. Pour cela on utilise une relation de
codage unique définie a partir de la transformation bijective définissant la valeur a partir de
la relation (équation 111.11), que I’on peut retrouver dans 1’ensemble des ouvrages traitant des
plans pour étude de surface de réponses comme par exemple : [78]

g (max min)

_ 2
- (“max+“min)

X; Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..29)

2

Unax Et étant les bornes définies par 1’utilisateur et wu;le niveau réel donné aux
facteursilors de I’expérimentation. Le facteur codéx transformé du facteur est sans dimension

et sesvaleurs sont comprises dans I’intervalle borné [-1 ; +1].

111.2.5.  Définition d’une réponse

Une réponse Y correspond a un parameétre de sortie du systéeme étudié. Elle doit étre
représentative et le moins dispersée possible pour des variables d’entrées constantes. La
réponse Y peut étre exprimée sous la forme Y = f(X;, X3, Xs, ..., Xy) ou f est la relation
fonctionnelle qui lie la réponse aux n facteurs X, X, X3, ..., Xn. Dans le cadre des processus
d’optimisation, la grandeur étudiée dont on recherche les meilleures valeurs est généralement
appelée fonction objectif. Les fonctions objectives peuvent étre une réponse particuliere ou

une combinaison de plusieurs réponses du systeme étudié [79].

111.2.6. Les types de plans d’expériences

111.2.6.1. Plans Composite Centraux

Les Plans Composites Centraux sont un bon complément des plans orthogonaux, de par
leurs propriétés statistiques, mais aussi parce qu’ils sont meilleurs que les plans orthogonaux
pour certains problémes. lls sont développes, en particulier, dans la Méthodologie des
Surfaces de Réponse, et ils permettent 1’étude d’un modéle quadratique, dans la plupart des
cas des phénomenes non linéaires. Tous les facteurs pour lesquels on souhaite tester
I’influence quadratique auront 5 niveaux. Les plans composites centraux sont constitués de

trois parties, ce qui permet une démarche séquentielle : [72]
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e Le point au centre du domaine expérimental (Figure 111.3), usuellement noté par 0
répété plusieurs (n0) fois pour estimer la variance de répétabilité.

e Un plan orthogonal en NF essais, qui est le plus souvent un plan factoriel ou
un plan de Box-Hunter, et qui combine des facteurs “a 2 niveaux usuellementnot es
+let-1.

e Les points entoilent (Figure I11.4). Ces points représentent 2 essais par facteur,

usuellement notés + d et - d.

g

e

Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..19 : Plan composite
centré pour 3 facteurs.

Pour respecter le critére de presque orthogonalité, la valeur de & doit vérifier par I’équation

111.12 ci-dessous :[80]

( Erreur! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document.. Erreur! Sigi

‘*jnf(ﬁwn—f)z
4

Oun=ngy+ns+ ns

Le domaine de variation des facteurs est ramené a [0 ; +8]. Ainsi, un facteur variant dans
I’intervalle [Min ; Max] sera découpé en 5 niveaux : —9, -1, 0, +1, +0 calculés selon le

tableau:
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Nivean Valeurs réelles

—d Min

Mint+Maz 17 _ Min4+Max

0 Min4Max
2

Min+Max 1 y Min+ Max
+1 | MinfMaz 4 1(pfgy — MindMaz)
+4 Mazx

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..2 : Calcul des
niveaux des facteurs

111.2.6.2. Les plans de Box-Behnken

Un plan Box-Behnken permet d’établir directement des modeles du second degré. Tous les
facteurs ont trois niveaux : -1, 0 et +1. Ces plans sont faciles a mettre en ceuvre et posseédent la
propriété de séquent alité. On peut entreprendre 1’étude des k premiers facteurs en se réservant
la possibilité¢ d’en ajouter de nouveaux sans perdre les résultats des essais déja effectués. Le
plan de Box-Behnken pour trois facteurs est construit sur un cube (figure 111.4). On place les
points expérimentaux non pas aux sommets du cube mais au milieu des arétes ou au centre
des faces (carrés) ou au centre des cubes [80]. Cette disposition a pour conséquence de
répartir tous les points expérimentaux a égale distance du centre du domaine d’étude, On

ajoute des points au centre du domaine d’étude.
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0,1,1

-1,1,0
1.140

. 1,0,-1
O 101

Facteur1 ; o 4

.' 1.-1.0 Facteur 2

Facteur 3

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..20 : Plan de
Box-Behneken pour trois facteurs.

111.2.7.  Construction de la méthodologie de surface de réponse

La méthodologie de surface de réponse consiste a représenter une réponse y comme la
somme d’un méta modele polynomial de faible degré (ordre un ou deux) et d’un terme
d’erreur € ayant une distribution normale avec une moyenne nulle E(¢) = 0 .Avec la condition
liée aux degrés de liberté N=p (N le nombre d’expériences et p le nombre de coefficients du
modele), et pour les situations les plus courantes N>p, les modéles utilisés ne passent pas
exactement par les points d’expériences. Les coefficients des polyndmes modelisateurs sont

alors calculés par 1’équation 111.13 :[72]

Y = XB + e(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..30)
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L’estimation B du vecteur B doit étre réalisée de telle fagon que I’erreur de modélisation
soit minimale. Le critére des moindres carrés traduit cette exigence par un objectif équivalent
: Minimisation des carrés des écarts ou encore, en supposant la normalité de la valeur d’erreur

e (N (0, 62)

lell? = ||y — Xﬁ”zErreur L1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..31)

Minimal tel que :

t
Z_% = O(Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..32)

|y - X[A3||2 =(y- Xﬁ)t(y — XB) = y'y — 2B'X%, + B*X'B(Erreur ! Il n'y a pas de texte
répondant a ce style dans ce document..33)

Nous faisons I’hypothése supplémentaire que la matrice XX est inversible. Alors,

I’estimation des parameétres 3 est donnée par :

B = (XX)~1Xty(Erreur ! Il n'y a pas de texte répondant & ce style dans ce document..34)

Les valeurs ajustées (ou estimées, prédites) de y ont pour expression :

Y=XB= (XtX)‘1X§,(Erreur! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce
document..35)

On note ¢ le vecteur des résidus
e=y—-9y=y—-XB=(1-XX)"1X,)(Erreur! 1l n'y a pas de texte répondant a ce
style dans ce document..36)

111.2.8. La MSR pour I'optimisation en ingénierie

Une fois la modélisation terminée, le probléeme a I'étude doit étre optimisé. Plusieurs
méthodes d'optimisation peuvent permettre d'optimiser simultanément les différentes réponses

découlant de I'emploi de la méthode des surfaces de réponses.
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111.2.8.1. Méthode graphique

La premiere méthode de résolution est I'approche graphique. Pour cela, il suffit de tracer des
courbes d'iso réponses pour chaque critére en fonction des variables, puis d'hachurer les zones
intéressantes suivant les objectifs retenus. Enfin, par superposition des graphes, on fait
apparaitre les zones de compromis. Malheureusement, si cette méthode semble tres attractive
pour des cas simples avec 2 ou 3 variables, elle devient trés lourde pour des problemes plus
complexes. Parce que, l'utilisateur doit jongler avec un grand nombre de graphiques pour

découvrir le meilleur compromis.

111.2.8.2. Méthodes numériques

Cette méthode numérique présente le double avantage d'une conception simple et d'une
recherche systématique. Pour réaliser cette recherche, il suffit de quadriller la zone
expérimentale, et de calculer en chacun des nceuds les valeurs obtenues pour les différentes
réponses. On obtient ainsi les différents points présentant des valeurs obtenues pour tous
lescritéres. L'inconvénient majeur vient essentiellement de la difficulté d'obtenir a la fois une

grande précision et un temps de calcul raisonnable :
-Un maillage trop fin augmente le temps calcul,

-Un maillage trop large risque de ne pas signaler des zones solutions qui Seraient

intéressantes.

11.3. Conclusion

L’approche des plans d’expériences, consiste a organiser la démarche expérimentale et
I’analyse décisionnelle en appliquant plusieurs outils et tests statistiques. L’utilisation des
plans d’expériences conduit a établir un plan, comportant le maximum de précision dans les

résultats avec un minimum d’expérience.

Dans le cadre de notre travail, la méthode de la surface de réponse a été choisi afin

d’étudier I’influence des différents parametres géométriques.
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IV.1. Introduction
Dans un environnement humide, un composite a renforts naturels a tendance absorbé de
I'eau a cause de la nature hydrophile des renforts. La présence de cette eau dans la composite

présente des effets indésirables sur les propriétés physique et chimique du matériau.

IV.2. Plans d’expériences

Les plans d’expériences peuvent étre utilisés pour étudier des phénomenes complexes
souvent non linéaires, afin de comprendre leur fonctionnement et d’optimiser leurs
performances [81]. D’une maniére générale cette technique est expérimentale et les réponses
sont obtenues a partir d’essais (ou calculs numériques simulant les essais). La méthode des
plans d’expériences permet d’obtenir un maximum d’informations concernant I’influence des
parametres opératoires sur un processus ou un systéeme [82], ainsi que la meilleure précision
possible sur la modélisation des résultats [78]. Notre choix pour cette technique est justifié
parce que la MPE nous propose un nombre minimum d’essais, ce qui réduit le cout des

expérimentations lors de la conception de nouveaux produits.
Intéressantes et avoir comment choisir les expériences pour :

e Avoir des meilleurs résultats,

Eviter de réaliser des expériences inutiles,

Obtenir la meilleure précision possible sur les résultats,

Permettre d’avancer a coup sir,

Etablir la modélisation du phénomeéne étudié,
e Apercevoir la solution optimale [74].
La résolution de ces problemes se fait a 1’aide des logiciels de construction des plans
d’expériences comme (SPSS, design-expert...) qui nous donne les résultats et les

représentations graphiques qui les illustrent [83].

IV.2.1. Méthode appliquée
On applique pour la détermination des modéles mathématiques la méthodologie de surface
de réponse (MSR), en utilisant un logiciel de statistique, Design-Expert 13. Cette méthode a
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pour objectif de déterminer les facteurs et les interactions qui ont un effet statistiquement

signification.

IV.2.2. Modélisation mathématiques
Une loi d’évolution générale est donnée lors de 1’absence de toute information concernant

la fonction qui met en relation la réponse aux facteurs, elle est du type :

y = f(XliXZiX3) "'IXn)

Etant trop générale, il en est d’usage de prendre un développement limité de Taylor-Marc
Laurin. Le développement précédant prend la forme d’un polyndéme de degré plus au moins

élevé si les dérivés sont considérés comme des constantes, elle s’écrit :
Y=uay+XY"aX + Z?i,j) a; X;; +e(1V.1)
ao : La moyenne des réponses
Xi : Le niveau de facteur i.
Xij : L’interaction entre le facteur 1 et .
a;a;; . Les Coefficients du modéle.
€ : L’écart type expérimental.

IV.2.3. Terminologie

La grandeur d’intérét, qui est généralement notée Y, porte le nom de réponse. Les variables
qui peuvent modifier a réponses ont appelées facteurs. On parle donc des facteurs qui influent
sur une réponse. Les termes facteur et réponse sont universellement employés dans le
domaine des plans d’expériences. Dans notre étude on a deux facteurs (temps, taux de renfort
PEHD/liége) la réponse est le taux d’adsorption. Le diagramme ci-dessous résume de maniére

plus simple cette définition :
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X Y

Facteur 1 (temps)

;,---""'__-_ .y
r ™
Qz/\

IVV.3. Techniques experimentales

Processus d’usinage Réponse (taux

d’absorption)

1V.3.1. Matériaux et méthode

1V.3.1.1. Matériaux utilisés
Dans le cadre de cette étude le matériau utilisé est un composite a matrice PEHD renforcé

de liége de diamétre (PEHD/Liege 1mm, PEHD/Liege 2mm).

Figure IV.1 : les plaques en matériaux composites de (1 mm, 2mm).

1V.3.1.2.Suivi gravimétrique des cinétiques d’absorption d’eau

Il existe plusieurs méthodes pour estimer la quantité d'humidité absorbée par les matériaux
composites. La plus utilisée est la méthode gravimétrique, qui consiste a la prise de masse de
I'échantillon avant et aprés vieillissement. Elle consiste a suivre 1’évolution de la masse des

échantillons dans le temps pour des intervalles réguliers sur une période totale de plus de 600
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heures. Pour cela une série d’échantillons de stratifiés de différentes épaisseurs ont été
prélevés a partir de chaque plaque biocomposites afin de mesurer la cinétique d’absorption de
I’eau. Les échantillons préalablement pesés sont immergés dans de 1’eau distillée, puis ils sont
sortis du bain et Iégerement essuyés avec du papier absorbant a fin d’enlever le film d’eau
présent a la surface. Les échantillons pesés sont immergés a nouveau et le processus se répéte

jusqu’a la saturation compleéte [84].

Les résultats de 1’absorption des échantillons en fonction du temps sont illustrés dans le

tableau ci-dessous

Tableau IV.1 : Résultats de I’absorption des échantillons en fonction du temps.

PEHD/Liége
Temps(h) | 2mm (1) PEHD /Liege 1mm (2) Liége Imm (3) | Liége 2mm (4)
omin Po=8,663 P,=8,887 P,=6,1614 P0=4,6543
20 min 8,71 8,9095 6,5563 5,305
40 min 8,7072 8,9065 6,727 5,4135
1 8,7192 8,9321 6,747 5,4377
2 8,7269 8,9343 6,8373 5,6103
4 8,7278 8,9377 6,9398 5,6485
8 8,7375 8,9387 6,9995 5,7011
12 8,7429 8,9406 7,083 5,7224
24 8,7562 8,9456 7,3487 5,9998
48 8,7966 8,9462 7,7345 6,3138
72 8,8375 8,9512 7,9535 6,7906
96 8,8421 8,9533 8,2827 7,3428
120 8,8553 8,9539 8,3613 7,4734
144 8,9081 8,9575 8,4845 17,7207
168 8,9136 8,9582 8,4951 7,7633
192 8,9299 8,9591 8,602 7,7671
216 8,9559 8,9609 8,6805 7,9257
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PEHD/Liege

Temps(h) | 2mm (1) PEHD /Liege 1mm (2) Liege Imm (3) | Liége 2mm(4)
240 8,9787 8,9614 8,7459 8,0449
264 9,0081 8,9619 8,8484 8,2328
288 9,0795 8,9622 8,913 8,4407
312 9,0799 8,9624 8,9868 8,6209
336 9,0825 8,9631 8,9921 8,7409
360 9,0947 8,9639 8,9987 8,7938
384 9,1055 8,9642 9,1238 8,8905
408 9,1188 8,968 9,1266 8,9704
432 9,1312 8,9687 9,1285 9,0318
456 9,1499 8,9698 9,1314 9,2099
480 9,1589 8,9725 9,1341 9,2114
504 9,1744 8,9725 9,1341 9,2261
528 9,1831 8,9725 9,1341 9,2358
552 9,1972 8,9744 9,1341 9,4439
576 9,2018 8,9758 9,1341 9,5928
600 9,2159 8,9774 9,1341 9,6832
624 9,2291 8,9794 9,1341 9,7665
648 9,2371 8,9811 9,1341 9,8292
672 9,25206 8,9838 9,1341 9,8523
696 9,2612 8,9859 9,1341 10,0129
720 9,2664 8,9929 9,1341 10,0826

9,2708 8,9929 9,1341

744 10,1375
768 9,2785 8,9929 9,1341 10,1785
792 9,2832 8,9929 9,1341 10,2103
816 9,2924 8,9929 9,1341 10,2697
840 9,2987 8,9929 9,1341 10,3054
864 9,3051 8,9929 10,3531
888 9,313 8,9929 10,4815
912 9,3238 8,9929 10,5457
936 9,3286 8,9929 10,5457
960 9,3423 8,9929 10,5457
984 9,3478 8,9929 10,5457
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PEHD/Liege
Temps(h) | 2mm (1) PEHD /Liege 1mm (2) Liege Imm (3) | Liége 2mm (4)

1008 9,3509 8,9929 10,5457
1032 9,3518 8,9929 10,5457
1056 9,3631 10,5457
1080 9,3705 10,5457
1104 9,3723 10,5457
1128 9,3772 10,5457
1152 9,3844 10,5457
1176 9,3873 10,5457
1200 9,3929 10,5457
1224 9,3985 10,5457
1248 9,4028 10,5457
1272 9,4088 10,5457
1296 9,4127 10,5457
1320 9,4182 10,5457
1344 9,4208 10,5457
1370 9,4208 10,5457
1394 9,4208 10,5457
1418 9,4208
1442 9,4208
1466 9,4208
1490 9,4208
1514 9,4208
1538 9,4208
1562 9,4208
1586 9,4208
1610 9,4208
1634 9,4208

1VV.3.1.3. Pouvoir d’absorption d’eau
Le taux d’absorption du matériau composite peut étre calculé par la différence de masse de

I'échantillon exposé a l'eau et sa masse a I'état non vieillie.
! = P¢—Py
taux d'bsorption = — X 100%(1V.2)
0
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Pt et Py sont respectivement la masse initiale et la masse de 1’échantillon au temps t. Ou P
est la masse de 1’échantillon a I’instant t. Lorsque la masse se stabilise, la teneur en eau
globale alors calculée est la teneur a saturation. Aussi, les courbes de reprise en eau
conventionnelles s’obtiennent en tragant cette évolution de la teneur en eau globale en

fonction de la racine carrée du temps.

Les résultats de taux 1’absorption des échantillons en fonction du temps sont dans le tableau

ci-dessous :

Tableau V.2 : Résultats de taux 1’absorption des échantillons en fonction du temps

Temps Temps (s) | Temps (s°°) | Taux Taux Taux Taux
(h) d’absorption | d’absorption | d’absorption d’absorption
PEHD/Liége | PEHD/liege Liége 1 mm Liége 2 mm
2mm 1Imm
0 min 0 0 0 0 0 0
20 min 1200 34.6410162 | 0.5425 0.2532 6.4093 13.9806
40 min 2400 48.9897949 | 0.5102 0.2194 9.1797 16.3118
1 3600 60 0.6487 0.5075 9.5043 16.8317
2 7200 84.8528137 | 0.7376 0.5322 10.9699 20.5401
4 14400 120 0.7480 0.5705 12.6335 21.3609
8 28800 169.705628 | 0.860 0.5817 13.6024 22.4910
12 43200 207.846097 | 0.9223 0.6031 14.9576 22.9487
24 86400 293.938769 | 1.0758 0.6594 19.270 28.9088
48 172800 415.692194 | 1.5422 0.6661 25.5315 35.6552
72 259200 509.116883 | 2.0143 0.7224 29.0859 45.8995
96 345600 587.877538 | 2.0674 0.7460 34.4289 57.7638
120 432000 657.267069 | 2.2198 0.7528 35.7045 60.5698
144 518400 720 2.8293 0.7933 37.7041 65.8832
168 604800 777.688884 | 2.8928 0.8012 37.8761 66.7984
192 691200 831.384388 | 3.0809 0.8113 39.6111 66.8801
216 777600 881.816307 | 3.3810 0.8316 40.8852 70.2877
240 864000 929.516003 | 3.6442 0.8372 41.9466 72.8488
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Temps (s) | Temps (s°°) | Taux Taux Taux Taux
d’absorption | d’absorption | d’absorption d’absorption

Temps PEHD/Liége | PEHD/liege Liége 1 mm Liége 2 mm
(h) 2mm imm
264 950400 974.884609 | 3.9836 0.8428 43.6102 76.8859
288 1036800 1018.23377 | 4.8078 0.8462 44.6587 81.3527
312 1123200 1059.81130 | 4.8124 0.8484 45.8565 85.2244
336 1209600 1099.81817 | 4.8424 0.8563 45.9425 87.8027
360 1296000 1138.41996 | 4.9833 0.8653 46.0496 88.9393
384 1382400 1175.75508 | 5.1079 0.8687 48.0800 91.0169
408 1468800 1211.94059 | 5.2615 0.9114 48.1254 92.7336
432 1555200 1247.07658 | 5.4046 0.9193 48.1563 94.0528
456 1641600 1281.24939 | 5.6205 0.9317 48.2033 97.8794
480 1728000 1314.53414 | 5.7243 0.9621 48.2472 97.9116
504 1814400 1346.99666 | 5.9033 0.9621 48.2472 98.2274
528 1900800 1378.69504 | 6.0037 0.9621 48.2472 100.3696
552 1987200 1409.68082 | 6.1599 0.9835 48.2472 102.9070
576 2073600 1440 6.2196 0.9992 48.2472 106.1062
600 2160000 1469.69385 | 6.3823 1.0172 108.0485
624 2246400 1498.79952 | 6.5347 1.0397 109.8382
648 2332800 1527.35065 | 6.6270 1.0589 111.1854
672 2419200 1555.37777 6.7997 1.0892 111.6817
696 2505600 1582.90872 | 6.9052 1.1129 115.1322
720 2592000 1609.96894 | 6.9653 1.1916 116.6298
744 2678400 1636.58180 | 7.0160 1.1916 117.8093
768 2764800 1662.76878 | 7.1049 1.1916 118.6902
792 2851200 1688.54967 | 7.1592 1.1916 119.3735
816 2937600 1713.94282 | 7.2654 1.1916 120.6497
840 3024000 1738.96521 | 7.3381 1.1916 121.4168
864 3110400 1763.63262 | 7.4120 1.1916 122.4416
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Temps (s) | Temps (s°°) | Taux Taux Taux Taux
d’absorption | d’absorption | d’absorption d’absorption

Temps PEHD/Liége | PEHD/liege Liége 1 mm Liége 2 mm
(h) 2mm imm
888 3196800 1787.95973 | 7.5032 1.1916 125.2004
912 3283200 1811.96026 | 7.6278 1.1916 126.5797
936 3369600 1835.64703 | 7.6833 126.5797
960 3456000 1859.03201 | 7.8414 126.5797
984 3542400 1882.12646 | 7.9049 126.5797
1008 3628800 1904.94094 | 7.9407 126.5797
1032 3715200 1927.48541 | 7.9511 126.5797
1056 3801600 1949.76922 | 8.0815 126.5797
1080 3888000 1971.80121 | 8.1669 126.5797
1104 3974400 1993.58973 | 8.1877 126.5797
1128 4060800 2015.14268 | 8.2443 126.5797
1152 4147200 2036.46753 | 8.3274
1176 4233600 2057.57138 | 8.3608
1200 4320000 2078.46097 | 8.4255
1224 4406400 2099.14268 | 8.4901
1248 4492800 2119.62261 | 8.5398
1272 4579200 2139.90654 | 8.6090
1296 4665600 2160 8.6540
1320 4752000 2179.90826 | 8.7175
1344 4838400 2199.63633 | 8.7475
1370 4932000 2220.81066 | 8.7475
1394 5018400 2240.17856 | 8.7475
1418 5104800 2259.38045 | 8.7475
1442 5191200 2278.42050 | 8.7475
1466 5277600 2297.30277 | 8.7475
1490 5364000 2316.03109 | 8.7475
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Temps (s) | Temps (s°°) | Taux Taux Taux Taux
d’absorption | d’absorption | d’absorption d’absorption

Temps PEHD/Liége | PEHD/liege Liége 1 mm Liége 2 mm
(h) 2mm imm

1514 5450400 2334.60918 | 8.7475

1538 5536800 2353.04059 | 8.7475

1562 5623200 2371.32874 | 8.7475

1586 5709600 2389.47693 | 8.7475

1610 5796000 2407.48831 | 8.7475

1634 5882400 2425.36595 | 8.7475

On trace la courbe : Taux d’absorption (%) = f (Temps (so’ %)

IV.4. Résultats et discussion
Sur la base des résultats des expériences, les absorptions d'eau obtenues pour la totalité de
composites et renforts étudiés sont représentées sur la figure 1V.2, Cette figure présente

I’évolution du taux d’absorption d’eau (Pt) des fibres de liege.
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Figure 1V.2: Taux d’absorption en fonction de la racine carré du temps.

L’¢évaluation de taux d’absorption de 1’eau des composite PEHD/Li¢ge on fonction de la
racine carré du temps apres 1634 heures d’immersion. On observe Dans les courbes (liege 2
mm, liege 1 mm), ’absorption d’eau augmente d’une maniere proportionnelle avec la racine
carrée du temps d’immersion et a I'augmentation de I'épaisseur.Cette zone est quasi linéaire
pour des valeurs d’absorption. Cette partie lineaire de la courbe renseigne sur la diffusivite

des molécules d’eau qui dépend de la vitesse de pénétration de 1’eau dans le matériau. La
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deuxiéme partie est non linéaire jusqu'a la saturation, signifiant que la prise de masse
augmente progressivement jusqu'a I’apparition d’un plateau d'équilibre appelé palier de
saturation. Les valeurs du plateau a saturation Moo dans liege 1 mm sont : 48.08 % et le liege
2 mm 126.58 %, par contre le composite PEHD/Liége présente un faible pourcentage
d’absorption par apport aux courbes de liege, tel que le point maximale de taux d’absorption
de I’eau dans les courbes (PEHD/Liége 2 mm) et (PEHD/Liege 1 mm) sont 8.7175 % et
1.1916 %. On observe dans la figure IV.2 que I’absorption d’eau est directement

proportionnelle a I’augmentation de 1’épaisseur en liege, ainsi qu’au temps d’immersion.

Factor Coding: Actual

3D Surface

Taux d'absorption (%)
Design Points:

@ Above Surface

© Below Surface

06594 [ 126.58 150
X1=a
X2=8 1w

Taux d'absorption (%)

B: Biocomposite (mm) ’ 1724

Figure 1V.3 : Surface de réponse 3D de I’absorption d’eau par les différents composites.
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Factor Coding: Actual :
acer Faging:Acua Taux d'absorption (%

Taux d'absorption (%)
@ Design Points

0,6594 [ 126.58 a4
X1=a
X2 =8

2,8

2.2

B: Biocomposite (mm)

1.6

24 254 484 714 944 1174 1404 1634

a: Temps (h)

Figure 1V.4: Surface de réponse 2D de I’absorption d’eau par les différents composites.

Les interactions des effets de combinaison entre les facteurs d’entrées et les variables de
réponse peuvent également étre étudiées a I’aide d’autres représentations graphiques tels que

les tracés 3D et les tracés de contour de surface.

Ces graphiques de surface ont été produits en modifiant les deux variables dans la plage du
test expérimental a I’aide du modéle. Une influence interactive de la teneur en liége et du
temps d’immersion a été illustrée. Il a été constaté qu’avec 1’augmentation de I’épaisseur de
liege et du temps d’immersion, 1’absorption d’eau augmente jusqu’a saturation a un temps
d’immersion déterminé (1334 ; PEHD/Liége 2mm), (720 ; PEHD/Liége 1mm), (480 ; liége
1mm) et (912 ; liege 2 mm).

L’absorption la plus faible a ét¢ obtenue pour le biocomposite PEHD/liege 1mm.
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Factor Coding: Actual Interaction

Taux d'absorption (%) 150 —| B: Biocomposite (mm)
@ Design Points
— — — -95% Cl Bands

X1=a
X2=8B

W
AB+4

Taux d'absorption (%)

-50 —
T T I T I I I I
24 254 484 714 944 1174 1404 1634
a: Temps (h)

Figure IV.5 : L’influence interactive de la teneur en liége et du temps d’immersion sur

I’absorption d’eau.
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Factor Coding: Actual .
9 Perturbation

Std Error of Design 1,000 —
Variance Ratio = 1
Actual Factors 0.800 —
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///
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Deviation from Reference Point (Coded Units)
Figure 1V.6 : a.b.c : Le tracé de probabilité normale et le tracé réel par rapport aux tracés

prédits pour les valeurs d’absorption d’eau.

La figure. IV.5 représente le tracé de probabilité normale et le tracé réel par rapport aux
tracés prédits pour les valeurs d’absorption d’eau, pour tester les hypothesesde normalité. On
observe que les résidus tombent le long d’une ligne assez droite, indiquant I’erreur
normalement dispersée en fonction du temps d’immersion, prouvant ainsi la signification des
termes rapportés par les modéles développés. En plus de ’ANOVA, le tracé de probabilité
normale et le tracé réel par rapport aux tracés prédits pour les valeurs d’absorption d’eau sont

également illustrées aux Fig.1V.6 a et b pour tester les hypothéses de normalité.
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Normal Plot of Residuals

Taux d'absorption _
Color points by value?j
Taux d'absorptior% -
0,6594 IR 126,58

E

' - A
m]
] I ] I ] I I I I

Externally Studentized Residuals

Figure IV.7 : Le tracé normal des résidus.
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Figure 1V.8 : Résidu étudiant en externe en fonction de nombre de diffusion.

Tableau 1V.3 : REML (R Estricted Maximum Likelihood) analysis Kenward-Roger p-

values
Source Term df Erreur df F-valeur p-valeur
Parcelle entiére 2 266 ,00 121,01 < 0,0001 Signifiant
a-temps 1 266,00 181,61 <0,0001
a’ 1 266,00 60,33 <0,0001
Subplot 3 266,00 2330,27 <0,0001 signifiant
B-Biocomposite |1 266,00 5731,89 < 0,0001
Ab 1 266,00 194,44 <0,0001
B 1 266,00 1067,37 <0,0001

Les valeurs P inférieures a 0,0500 indiquent que les termes du modéle sont significatifs.

Dans ce cas : a, B, a?, B? sont des termes significatifs du modéle. Les valeurs supérieures a
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0,1000 indiquent que les termes du modele ne sont pas significatifs. S’il existe de nombreux

termes de modele non significatifs (sans compter ceux qui sont nécessaires pour soutenir la

Résultat et discussion

hiérarchie), la réduction du modele peut améliorer le modeéle.

Tableau I1V.4 : Composants d’écart.

Source Variance | Standard Error | 95% Cl Low | 95% CI High
Block 0,0000 | 0,0000 0,0000 0,0000
Group 0,0000 | 0,0000 0,0000 0,0000
Residual | 71,69 6,22 60,91 85,62
Total 71,69
Tableau 1V.5 : Statistiques d’ajustement
Std. Dev. 8,47 R 0,9645
Mean 40,34 Adjusted R 0,9634
CV.% 20,99

Tableau V.6 : Coefficients en termes de facteurs codés

Source Coefficient Estimate | Standard Error VIF
Intercept 23,84 1,00

Whole-plot terms

a-temps 11,81 0,8764 1,00
a’ -12,98 1,67 1,00
Subplot

B-biocomposite 52,15 0,6888 1,00
AB 16,40 1,18 1,00
B’ 37,74 1,16 1,0000

Equation finale en termes de facteurs codés (équation):
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Taux d'absorption = +23.84 + 11.81a + 52.15 B
+16.40 aB — 12.98 a* + 37.74B*

L’équation en termes de facteurs codés peut étre utilisée pour faire des prédictions sur la
réponse pour des niveaux donnés de chaque facteur. Par défaut, les niveaux hauts des facteurs
sont codés +1 et les niveaux bas sont codés—1. L’équation codée est utile pour identité

I’impact relatif des facteurs en comparant les coefficients des facteurs.
Equation finale en termes de facteurs réels (équation):

Taux d'absorption
= +43.96288 + 0.013947 X Temps — 60.35314 X Biocomposite

+ 0.013578 x Temps X Biocomposite — 0.000020 x Temps*
+ 16.77220 X Biocomposite?

L’¢équation en termes de facteurs réels peut tre utilisée pour faire des prédictions sur la
réponse pour des niveaux donnés de chaque facteur. Ici, les niveaux doivent étre spécifie dans
les unités d’origine pour chaque facteur. Cette équation ne doit pas étre utilisée pour
déterminer I’impact relatif de chaque facteur car les coefficients sont mis a 1’échelle pour
s’adapter aux unités de chaque facteur et I’ordonnée a 1’origine n’est pas au centre de 1’espace

de conception.

IVV.5. Optimisation par RSM
La RSM a été utilisée pour optimiser le processus d’absorption d’eau. L’objectif était
d’évaluer la capacité d’absorption la plus élevée compte tenu des exigences expérimentales.
La fonction de désirabilité pour le meilleur modéele prédictif du processus d’optimisation a été

utilisée a cette fin (Figure 1V.10 et IV.11).
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24 1634 1 4

a:Temps = 1634 B:Biocomposite = 4

Desirability = 1,000
Solution 1 out of 7

0,6594 126,58

Taux d'absorption = 128,942

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..9 : Taux

d’absorption maximale.
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24 1634 1 4

a:Temps = 24,0004 B:Biocomposite = 1

Desirability = 0,999
Solution 1 out of 8

0,6594 126,58

Taux d'absorption = 1,03099

Figure Erreur ! 1l n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document..10 : Taux

d’absorption minimale.
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Résultat et discussion

Hh

24 1634
a-Temps = 225,309
O
0,6594 126,58
Taux d'absorption = 84,4865

B:Biocomposite = 3,98982

L

4

Desirability = 1,000
Solution 1 out of 100

Figure IV.11 : Optimisation par RSM pour évaluer la capacité optimale d’absorption de

I’eau.

Tableau 1V.7 : 100 Solutions trouvées.

Number Temps Biocomposite | Taux d’absorption | Desirability
1 1339,760 3,312 70,996 1,000 selected
2 576,000 3,000 38,702 1,000 selected
3 384,000 3,000 31,896 1,000 selected

Tableau 1V.8 : Optimisation de la réponse basée sur RSM
Nom But Limite Limite Poids Poids

inférieure supérieure | inférieur | supérieur

a: Temps esta portée | 24 1634 1 1 sélectionnée
b : biocomposite esta portée | 1 4 1 1 sélectionnée
Taux d’absorption Aucune 0,6594 126,58 1 1 sélectionnée
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Factor Coding: Actual

All Responses
@ Design Points

B: Biocomposite (mm)

(7 nn w0t wi

a: Temps (h)

B: Biocomposite (mm)

Résultat et discussion

Taux d'absorption (%

‘iﬁ

98 e T4 L " 120¢ 0

a Temps (h)

Figure 1V.12 : La valeur optimale a été obtenue pour évaluer 1’absorption d’eau

Tableau IV.9 : Optimisation de la réponse basée sur RSM.

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%)

1 24 1 1,0758

2 24 2 0,6594

3 24 3 19,27

4 24 4 28,9088

5 48 1 1,5422

6 48 2 0,6661

7 48 3 25,5315

8 48 4 35,6552

9 72 1 2,0143

10 72 2 0,7224

11 72 3 29,0859

12 72 4 45,8996

13 96 1 2,0674

14 96 2 0,746

15 96 3 34,4289

16 96 4 57,7638

17 120 1 2,2198

18 120 2 0,7528
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Résultat et discussion

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)
19 120 3 35,7045
20 120 4 60,5698
21 144 1 2,8293
22 144 2 0,7933
23 144 3 37,7041
24 144 4 65,8832
25 168 1 2,8928
26 168 2 0,8012
27 168 3 37,8761
28 168 4 66,7984
29 192 1 3,0809
30 192 2 0,8113
31 192 3 39,6111
32 192 4 66,8801
33 216 1 3,381
34 216 2 0,8316
35 216 3 40,8852
36 216 4 70,2877
37 240 1 3,6442
38 240 2 8,8372
39 240 3 41,9466
40 240 4 72,8488
41 264 1 3,9836
42 264 2 0,8428
43 264 3 43,6102
44 264 4 76,8859
45 288 1 4,8078
46 288 2 0,8462
47 288 3 44,6587
48 288 4 81,3527
49 312 1 4,8124
50 312 2 0,8484
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Résultat et discussion

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)

51 312 3 45,8565
52 312 4 85,2244
53 336 1 4,8424
54 336 2 0,8563
55 336 3 45,9425
56 336 4 87,8027
57 360 1 4,9833
58 360 2 0,8653
59 360 3 46,0496
60 360 4 88,9393
61 384 1 5,1079
62 384 2 0,8687
63 384 3 48,08
64 384 4 91,0169
65 408 1 5,2615
66 408 2 0,9114
67 408 3 48,1254
68 408 4 92,7336
69 432 1 5,4046
70 432 2 0,9193
71 432 3 48,1563
72 432 4 94,0528
73 456 1 5,6205
74 456 2 0,9317
75 456 3 48,2033
76 456 4 97,8794
77 480 1 5,7243
78 480 2 0,9621
79 480 3 48,2472
80 480 4 97,9116
81 504 1 5,9033

82 504 2 0,9621
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Résultat et discussion

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)

83 504 3 48,2472
84 504 4 98,2274
85 528 1 6,0037
86 528 2 0,9621
87 528 3 48,2472
88 528 4 100,37
89 552 1 6,15996
90 552 2 0,9835
91 552 3 48,2472
92 552 4 102,907
93 576 1 6,2196
94 576 2 0,9992
95 576 3 48,2472
96 576 4 106,106
97 600 1 6,3823
98 600 2 1,0172
99 600 3 48,2472
100 600 4 108,049
101 624 1 6,5347
102 624 2 1,0397
103 624 3 48,2472
104 624 4 109,838
105 648 1 6,627
106 648 2 1,0589
107 648 3 48,2472
108 648 4 111,185
109 672 1 6,7997
110 672 2 1,0892
111 672 3 48,2472
112 672 4 111,682
113 696 1 6,9052
114 696 2 1,1129
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Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)
115 696 3 48,2472
116 696 4 115,132
117 720 1 6,9653
118 720 2 1,1916
119 720 3 48,2472
120 720 4 116,63
121 744 1 7,016
122 744 2 1,1916
123 744 3 48,2472
124 744 4 117,809
125 768 1 7,1049
126 768 2 1,1916
127 768 3 48,2472
128 768 4 118,69
129 792 1 7,1592
130 792 2 1,1916
131 792 3 48,2472
132 792 4 119,374
133 816 1 7,2654
134 816 2 1,1916
135 816 3 48,2472
136 816 4 120,65
137 840 1 7,3381
138 840 2 1,1916
139 840 3 48,2472
140 840 4 121,417
141 864 1 7,412
142 864 2 1,1916
143 864 3 48,2472
144 864 4 122,442
145 888 1 7,5032
146 888 2 1,1916
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Résultat et discussion

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)

147 888 3 48,2472
148 888 4 125,2
149 912 1 7,6278
150 912 2 1,1916
151 912 3 48,2472
152 912 4 126,58
153 936 1 7,6833
154 936 2 1,1916
155 936 3 48,2472
156 936 4 126,58
157 960 1 7,8414
158 960 2 1,1916
159 960 3 48,2472
160 960 4 126,58
161 984 1 7,9049
162 984 2 1,1916
163 984 3 48,2472
164 984 4 126,58
165 1008 1 7,9407
166 1008 2 1,1916
167 1008 3 48,2472
168 1008 4 126,58
169 1032 1 7,9511
170 1032 2 1,1916
171 1032 3 48,2472
172 1032 4 126,58
173 1056 1 8,0815
174 1056 2 1,1916
175 1056 3 48,2472
176 1056 4 126,58
177 1080 1 8,1669
178 1080 2 1,1916
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Résultat et discussion

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)

179 1080 3 48,2472
180 1080 4 126,58
181 1104 1 8,1877
182 1104 2 1,1916
183 1104 3 48,2472
184 1104 4 126,58
185 1128 1 8,2443
186 1128 2 1,1916
187 1128 3 48,2472
188 1128 4 126,58
189 1152 1 8,3274
190 1152 2 1,1916
191 1152 3 48,2475
192 1152 4 126,58
193 1176 1 8,3608
194 1176 2 1,1916
195 1176 3 48,2472
196 1176 4 126,58
197 1200 1 8,4255
198 1200 2 1,1916
199 1200 3 48,2472
200 1200 4 126,58
201 1224 1 8,4901
202 1224 2 1,1916
203 1224 3 48,2472
204 1224 4 126,58
205 1248 1 8,5398
206 1248 2 1,1916
207 1248 3 48,2472
208 1248 4 126,58
209 1272 1 8,609
210 1272 2 1,1916
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Résultat et discussion

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)

211 1272 3 48,2472
212 1272 4 126,58
213 1296 1 8,654
214 1296 2 1,1916
215 1296 3 48,2472
216 1296 4 126,58
217 1320 1 8,7175
218 1320 2 1,1916
219 1320 3 48,2472
220 1320 4 126,58
221 1344 1 8,7475
222 1344 2 1,1916
223 1344 3 48,2472
224 1344 4 126,58
225 1370 1 8,7475
226 1370 2 1,1916
227 1370 3 48,2472
228 1370 4 126,58
229 1394 1 8,7475
230 1394 2 1,1916
231 1394 3 48,2472
232 1394 4 126,58
233 1418 1 8,7475
234 1418 2 1,1916
235 1418 3 48,2472
236 1418 4 126,58
237 1442 1 8,7475
238 1442 2 1,1916
239 1442 3 48,2472
240 1442 4 126,58
241 1466 1 8,7475
242 1466 2 1,1916
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Résultat et discussion

Nombre | Facteur 1 Temps Facteur 2 Réponse Taux d’humidité
(h) Biocomposite absorbée (%0)
243 1466 3 48,2472
244 1466 4 126,58
245 1490 1 8,7475
246 1490 2 1,1916
247 1490 3 48,2472
248 1490 4 126,58
249 1514 1 8,7475
250 1514 2 1,1916
251 1514 3 48,2472
252 1514 4 126,58
253 1538 1 8,7475
254 1538 2 1,1916
255 1538 3 48,2472
256 1538 4 126,58
257 1562 1 8,7475
258 1562 2 1,1916
259 1562 3 48,2472
260 1562 4 126,58
261 1586 1 8,7475
262 1586 2 1,1916
263 1586 3 48,2472
264 1586 4 126,58
265 1610 1 8,7475
266 1610 2 1,1916
267 1610 3 48,2472
268 1610 4 126,58
269 1634 1 8,7475
270 1634 2 1,1916
271 1634 3 48,2472
272 1634 4 126,58
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1VV.6. Conclusion

En raison de la nature super-hydrophile du li¢ge, 1’utilisation des composites a renfort
végétal dans des structures extérieures necessite de connaitre leur comportement dans un
milieu humide.

L’objectif de ce travail était de mieux comprendre le phénomeéne d’absorption de
I’humidité au sein des biocomposite : PEHD/Lie¢ge et d’évaluer I’effet de 1’épaisseur en liege
sur la cinétique d’absorption d’eau. Les expériences ont été réalisées en utilisant la méthode
CCD de RSM. Dans cette étude, la modélisation et I’optimisation du taux [’absorption ont été

détaillées.

Il a été constaté que 1’absorption d’eau est directement proportionnelle a ’augmentation de

I’épaisseur en liege, ainsi qu’au temps d’immersion.
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Conclusion générale

Dans cette étude, 1’effet de I’hybridation sur la cinétique de diffusion et sur les propriétés
mécaniques en traction d’un composite a fibres de liége a été évalué. Les résultats

expérimentaux nous conduisent a tirer les conclusions suivantes :

» L'hybridation des de liége a une résine époxyde a favorisé 1’absorption
I’humidité du composite renforcé de liege,

» ’absorption d’eau est directement proportionnelle a I’augmentation de
I’épaisseur en liege, ainsi qu’au temps d’immersion,

» La capacité Hydrophile de liége entraine également une augmentation des
propriétés mecaniques des matériaux composites surtout la résistance au choc,

» Le phénoméne d’absorption de 1’eau est généralement étudié selon le domaine
d’application du composite. Il est indésirable pours certaines applications
(revétement par exemple) et appréciable pour d’autres (membrane de filtration

des eaux).
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Résumé

Résumé

Les polymeres sont connus pour leur hydrophobicite, c'est-a-dire qu'ils absorbent peu I'eau,
contrairement aux matieres vegétales qui sont de nature hydrophile, C’est pour cette raison
que les composites préparés a partir de ces deux matiéres (polymeres/fibres végétale)
nécessitent une étude sur le phénomene d’absorption d’eau, sachant que ce phénomeéne est
I’'un des facteurs majeurs du vieillissement physique des composites. Le but essentiel de ce
travail est d’étudier 1'absorption d'eau des composites naturels a base d’une matrice époxy et
de fibre de liége. L'expérience adopte les méthodes CCD et RSM pour optimiser et modéliser

les résultats.

Les mots clés : Biocomposite (PEHD/liége), 1’absorption de 1’eau, la méthode de surface de
réponse (MSR).

Abstrac

Polymers are known for their hydrophobicity, i.e. they absorb little water, unlike plant
materials which are hydrophilic by nature. For this reason, composites prepared from these
two materials (polymers/fibres végétale) require a study of the phenomenon of water
absorption, given that this phenomenon is one of the major factors in the physical aging of
composites. The essential aim of this work is to study the water absorption of natural
composites based on an epoxy matrix and cork fiber. The experiment adopts CCD and RSM

methods to optimize and model the results.

Key words: Biocomposite (HDPE/cork), water absorption, surface response method (RSM).
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