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Résumé

L'une des préoccupations majeures dans la produdegrofilés composites a matrice thermoplastigprele procédé de
pultrusion est de réussir I'imprégnation de lamésihermoplastique par le réseau de fibres de nenéut en réalisant une forme
correcte et en conservant une excellente résistancechocs. En effet, I'imprégnation est un progesdifficile en raison de la
viscosité élevée des thermoplastiques a I'étatdfokthe étude analytique et expérimentale de I'd¢atimprégnation a été menée.
Celle-ci permet de prévoir notamment la perméabéitda pression capillaire mise en jeu lors de rlagpession capillaire. Les
propriétés du renfort et la distribution des fibsesit mises en évidence notamment grace a la miographie X.

Abstract

In this paper we focus on the pultrusion of comssiwith thermoplastic resins. One of the majorceons in producing the
thermoplastic profiles is to succeed the infiliwatof the resin within the network of the reinforgifibers while achieving the correct
shape and maintaining excellent impact resistancdeed, the impregnation process has become dtffice to the high viscosity of
thermoplastics. An analytical and experimental gtatithe state of the impregnation is carried éntour study, we provide the
permeability and capillary pressure involved durihg liquid progression. Besides, the propertiethefreinforcement and the fiber
distribution are described.

Mots Clés : pultusion, front d'imprégnation, matrice thermagtlque, microtomographie X.
Keywords : pultrusion, impregnation front, thermoplastic matK-Ray microtomography.

1.Introduction

La pultrusion des composites a matrice thermogjastiest un procédé récent permettant de
fabriquer en continu un matériau composite a haateur ajoutée en particulier pour le secteur
aéronautique. Le procédé de pultrusion est réalipartir de fibres longues qui sont guidées vers
une filiere chaude ou une résine thermoplastiqueingsctée. A la sortie de la filiere et apres
refroidissement, on obtient un profilé qui peutgeriter une géométrie complexe. Le probleme
principal dans ce procédé réside dans I'imprégnalio renfort par la matrice qui est freinée par la
forte viscosité du polymére thermoplastique & t'diguide 10° Pa.s). Diverses études ont été
conduites sur ce probléme [2,3] mais la majori@ntfe elles restent théoriques et le procédé de
pultrusion thermoplastique n’a toujours pas aujthwidd’application industrielle.

De nombreuses études ont montré que le choix ap@rajes parameétres procédés est
indispensable pour réaliser une imprégnation opérf#g. Ainsi, une analyse théorique détaillée du
procédé, basée sur les loi de Stokes et Darcyé aéélisé par les auteurs afin de maitriser les
facteurs qui interviennent dans ce procedé [5]p&miculier, l'influence des propriétés matérielles
et géométriques a été étudiée. Pour cela il an&tgduit une analyse adimensionnelle permettant de
réduire la complexité du probleme et de fournircutere d'optimisation de I'imprégnation de telle
sorte qu'une valeur optimale de la vitesse deitractinsi que de la géométrie de la filiere puisse
étre définie pour un couple fibre/ résine [1].

Néanmoins, I'écoulement en milieu poreux reste rengn probléme ouvert puisque aucune loi
générale ne permet de décrire précisément dedeldeinents. En effet, méme si la mécanique des
fluides dispose d’équations permettant en théagi@lékrire le comportement des fluides, la non-
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linéarité de I'équation de Navier-Stokes fait gaeésolution est impossible formellement dans des
milieux aussi complexes géomeétriquement que legemxilporeux. Le recours a I'expérience est
donc le seul moyen pour formuler les lois gouvethes écoulements dans de tels milieux. De plus,
au cours de la mise en forme du procéde, des débautvent apparaitre dans les pieces comme des
vides, préjudiciables aux caractéristiques mécasgie la piece finale. D'ou la nécessité de se
pencher a une échelle plus fine, celle de la fipoair interpréter les phénomenes mis en jeu lers d
la progression du flux de résine.

Dans cette étude, on s’intéresse a la progressidlux de la matrice a travers une méche de
fibres unidirectionnelles. L'imprégnation est lesutat de l'avancée de la matrice dans les
interstices formés entre les filaments de la me€les. interstices forment souvent des canaux qui
définissent la porosité du milieu ou le degré ddeviAinsi le milieu est caractérisé par une
distribution de pores, une connectivité, et, glebant par une perméabilité. Un taux de porosité
supérieur a 1% diminue les propriétés mécaniqués @trabilité du composite [9]. De plus, les
bulles bloquées dans le réseau de pores peuvani@bdes conduits et ainsi réduire la sectiore util
d’écoulement, conduisant a une diminution artifieiede la perméabilité. La théorie est
relativement simple, mais dans la pratique déteemime valeur de perméabilité n'est pas facile.
Cette étude a porté sur la détermination des pdrasnfondamentaux régissant la mouillabilité de
la méche de fibres. Nous avons procédé en deuetapremierement une caractérisation de la
distribution des fibres du verre qui est un degdefars gouvernant le mouillage, au moyen d’un
microtomographe; deuxiemement I'étude de la prajpescapillaire du liquide au sein du réseau
fibreux.

2. Etude a I'échelle microscopique du renfort fibreux

La progression d’'un liquide dans un milieu pore@pehd essentiellement de la géométrie de ce
dernier. Pour cela, il est indispensable de cargetéla dispersion des fibres de verre avant leur

mouillage par la matrice. L'observation a I'échelies fibres a été faite au moyen d'un
microtomographe.

a. Microtomographie X

La microtomographie aux rayons X est expliguée étaiddans [6]. C'est une méthode non
destructive permettant de fournir des informatittidimensionnelles sur le matériau étudié. La
base de cette technique est la radiographie ausnsa¥ : une source de rayons X émet un
rayonnement qui va traverser la matiere en intesagit avec elle. On place un détecteur derriere la
piece analysée qui capte le rayonnement transmaislea@onvertir en une image 2D. En répétant ce
processus pour différents angles autour de [lolgealysé, on peut obtenir une image
tridimensionnelle de I'objet aprés une reconstarcti

Le microtomographe utilisé est un Micro X&00 (X-radia). La tension appliqguée est comprise
entre 40 et 150 kV. Pour les essais effectués sur les compositele® fibres seules, la tension
appliguée a été de 40kV. Le détecteur utilisé estposé d’'un objectif pour chaque grossissement,
d’un scintillateur convertissant les rayons X eyorss visibles et d’'un capteur CCD qui convertit la
lumiere visible en impulsions électriques enregestrpar le systeme. Dans cette étude, on n’a pas
utilisé de filtres physiques. La taille d’'un pixsa situe pour tous les essas3al pm La définition

du capteur pour ce travail a été20218 x 2048

b. Description de la distribution des fibres

Avant d'étudier I'écoulement d'un fluide au trav@s renfort, il est important de connaitrestaucture

du milieu poreux et de définir les différentes gtamrs qui la caractérisent. La connaissance de la
taille du milieu poreux mise en jeu dans la progjas capillaire et de I'inter-connectivité des pore
est nécessaire pour la compréhension des phénordémgségnation. Pour prendre en compte
I'effort de traction appliquée sur les fibres lds procédé de pultrusion, un montage expérimental a
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été réalisé afin de mettre sous traction et véeimant une meche de fibres de verre « séche ». La
longueur de la meche en traction est de 20cm alysteme adéquat permet de fixer la méche au
dispositif d’'un coté et d’appliquer un effort dadtion quasi-statique de I'autre. L’étude a I'aitke

la microtomographie fournit des informations surdaalisation des filaments qui composent la
meéche, leur position relative ainsi que leur disttion spatiale. La Fig.1 montre une coupe
normale a I'axe de la meche dans deux cas : (@elehe est soumise a un effort de 0.1N simulant
une fibre soumise a la seule force de la graviéécds (b) correspond a une mise en traction avec un
effort de 1N. La figure montre que la méche ne guméss pas une section circulaire. Son profil est
beaucoup plus complexe et s’apparente plus a dasefsade filaments qui présentent chacun un
profil a section elliptique. On note que ces pasjgent trés distants les uns des autres. La migse so
traction de la meche s’accompagne d’un resserredenpaquets mais les paquets conservent leur
forme individuelle.

(a) (b)

Fig. 1.(a : méche non soumise a un effort de teectie 0.1N. (b) : méche soumise a un effort deitnacie 2N.

3.  Processus physique de I'imprégnation

On s’intéresse a l'imprégnation par capillarité diéses de verre disposées verticalement. Les
résultats expérimentaux seront corrélés avec leetaodnalytique pour la détermination de la
pression capillaire et de la perméabilité.

a. Modéle analytique

Nous supposons que le liquide est newtonien etnmipeessible. Le milieu fibreux est considéré
continu, poreux et homogéene. Nous prenons commethgpe que le mouvement de la matrice
dans les renforts obéit a la loi de Darcy dontpiession générale est :

\7=—5ip (Eq.1)
n
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Avec V : le champ de vitesse du fluide dans le milielepar k ety respectivement la perméabilité
et la viscosité. p désigne la pression dans la enélehfibres. Pour prendre en compte I'effet de
gravité, la loi de Stokes a été exploitée:

2/75V-ﬁp—%?+pg=6 oB)

On néglige le terme de viscosité et on considééeolilement unidirectionnel. On déduit
I'expression de la vitesse du flux qui est analogle loi de Darcy en ajoutant le terme de gravité

v=—5(pg-&) (Eq.3)
n h

Avec :Op=(p(h) - p(0))/h (Fig.2).p est la masse volumique du liquide, g est l'acediign de la

pesanteur et h représente la hauteur de montéeqaide. On peut montrer que le champ de
pression n’est que le rapport entre la pressioiilaae et la hauteur du flux. On considére que la

vitesse est:v=h [7]. L'équilibre est réalisé lorsque la hauteurxinsale de progression est
atteinte. Cela correspond a la condition dh/dt= k., =P,/ g (loi de Jurin). On obtient une
equation différentielle reliant le front de montieliquide, kn et la hauteur a I'équilibre [8] :

1, h k pgh _k P

(e R e

2 "hy,

n hzeq n hzeq

(Eq.4)

Zone séche

- Front du liquide

Meéche+Matrice

Nivean du Liquide
dans le réservoir

e

Fig. 2. Représentation schématique de la progressapillaire au sein de la meche

b. Essais expérimentaux

Pour mesurer les propriétés capillaires d’une mauoipeegnée, différents essais expérimentaux ont
éteé réalisés.

Le premier essai consiste a fixer six méches \&etioent sur un support permettant 'imprégnation
simultanée avec un gel de bougie comme matriceeladéig.3a). Le dispositif a été placé dans
une enceinte régulée en température (T=120°). Lasitgcde la matrice vaut 0.064 Pa.s a cette
température. La progression capillaire a été swevienregistrée par une caméra. La différence de
contraste induite par la progression du liquide sdém méche permet de mesurer la hauteur
parcourue par la matrice en fonction du temps.

Une deuxieme série d'essais a été conduite avecmateéce de méme viscosité mais a la
température ambiante (huile d’olivgs0.08Pa.s). On a suivi la progression capillairéadmatrice
pour des meches de verre de différente natureélégmésensime, ensimé (Fig.3b).
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Enfin une troisieme série d’essais permet d'estifirdtuence de I'effort de traction appliqué aux
fibres lors de la pultrusion. Ainsi on applique unasse a I'extrémité de la meche et I'on suit le
degré d'imprégnation.

@) (b)
Fig. 3 Montage permettant de suivre la progressiapillaire verticale
(a) du gel de bougie et (b) de I'huile d'olive.

Les résultats des ces séries d’essais sont disdatésla partie suivante. L'idée est de chercher la
position et le temps d’équilibre, c'est-a-dire $iant ou I'imprégnation est stable. La courbe
traduisant la cinétique du fluide obtenu expérirakment sera confrontée avec le modele
analytique afin de calculer la perméabilité du enilainsi que la pression capillaire.

4. Résultats et discussion

a. Imprégnation par capillarité

Pour le premier essai réalisé avec le gel de bpogi¢race I'évolution de la hauteur imprégnée en
fonction du temps (Fig.4) et on cherche a superdasmurbe du modéle a la courbe expérimentale
en estimant la perméabilité k du renfort. Les Bbugilisées sont des comélés verre-polypropylene.
On note l'existence d’'une hauteur maximale du 8ufds= 49mm) Etant donné que la masse
volumique du fluide est= 810 kg/ni et g=9.81 m/$, on peut donc déduire la pression capillaire
qui est égale 889 Pa. D’aprés la figure 4, la perméabilité est de lrerde6.10"° nf

0.05

Expérimental
= = = Théorique
Matrice (gel de bougie)
Fibres comélés
T=120°

0045+

0.04-
0035
0.03-

E 0.025r
0.02
0.015

0.01

0.005

0

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500
Temps (s)

Fig. 4 Position du front en fonction du temps (rie&tr. gel de bougie).

On s’intéresse maintenant au deuxieme matériau lmodéuile d’olive mais a température

ambiante (Fig.5). On remarque qu’il n'apparait dashauteur d’équilibre. On peut alors considérer
gue l'effet de gravité est négligeable. De plus,nesures montrent que la progression capillatre es
beaucoup moins rapide pour des fibres désensiméeagyi est évident puisque I'ensimage assure
une bonne liaison entre fibre et matrice. L’avanestndu flux est plus rapide dans le cas des fibres

de verre ensimées et comélées.
5
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Fig. 5 : Position du front en fonction du temps f{rice : huile d’olive)
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D’apres la Fig. 6 et en appliquant la méme démaseieeprécédemment, on déduit qe2.7 16°
Paetk=5.10"n?.

0351

e Exxpérimental
Numérique

Matrice (huile d’olive)
Fibres de verre ensimés

03

0251

02t /

h (m)

0.15f/
|
01y

005

0

2 2;5 il’a 3?5 :1
Temps (s) x10°
Fig. 6 Position du front en fonction du temps (rit&tr. huile d’olive).

0 0.5 1 1.8

La Figure 7a montre que la progression du fronindatée n’est pas uniforme. Cette hétérogénéité
du front de montée peut étre expliquée a l'aidéadigure 1. En effet la morphologie de la meche
est complexe et 'on a mis en évidence lexisterd® paquets de filaments. Un essai
complémentaire sur un paquet de filaments a alw@sréalisé dans les mémes conditions que
précédemment. La montée du flux est alors unifofffig 7b). Un tel retard ou transfert peut donc
s’expliquer par la présence de canaux mésoscopajussin de la meche. Nous tragons dans la Fig.
8 la hauteur de progression capillaire dans lex dgaes de canaux. On montre que le liquide va
beaucoup moins vite dans le paquet de filament nilaigourra monter plus haut. Donc
expérimentalement, on peut s’attendre a obserams dn premier temps, la progression capillaire
entre les paquets, puis dans les paquets. Par quenge les interprétations des analyses de
progression capillaire deviennent difficiles.
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(a) (b)
Fig. 7 : Progression capillaire de 'huile d'olivéans (a) une méche
de fibres de verre et (b) un paquet de filaments50s

0.08

= N&che
=== Paquet

Matrice (huile d’olive)
Fibres de verre
T=20°

2000 2500 3000 3500 4000 4500

t(s)

500 1000 1500

Fig. 8 : Progression capillaire de 'huile d’olivéans les deux types de canaux

Dans la Fig.9 on trace l'effort de traction appé&gaux fibres de verre imprégnées avec I'huile
d’olive. On montre que les trois courbes ont la ragrante aux temps d’imprégnation ce qui prouve

les résultats précédents : la traction favorisegliégnation dans les paquets.
0.08 T T T T T 5 T

007} *

¥ Non tendu
—— (.2 N
—p— | N

2000 2500 3000 3500 4000

t(s)
Fig. 9 : Effort du traction dans la progression dliégire

0 500 1000 1500

Des essais préliminaires pour visualiser le froat rdontée ont été entrepris au moyen d’'un
microtomographe (Fig. 10). Il s’agit d’observerpfil d'une meche de fibres de verre imprégnée
par du gel de bougie. On rappelle que I'imprégmati@st effectuée a T=120°C et que I'observation
est réalisée a température ambiante. On consta&deqgiront de montée et hétérogene et que la
meéche est dissociée en paquets comme observéfgurial pour la fibre séche.
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Fig. 10 Pession capillaire du gel de bougie cMitomogrie X (voxel : 3/m)

Une filiere expérimentale mise en place au CEMCATpetmettant de réaliser des profilés
composites a section rectangulaire confirme lorgniers essais la difficulté d’imprégner le
renfort fibreux et la persistance malgré la filiékes paquets de filaments observés précédemment
(figure 11).

Fig. 11 Profilé composite verre/matrice thermopigse. Microtomofgraphe X. Voxel 249)

5. Conclusion

L'imprégnation du renfort par une matrice thermsptgue reste un probleme complexe. On
a montré qu’une étude analytique et expérimentatelgite au niveau d’'une méche permettait
d’estimer la pression capillaire et la perméabitité milieu. La morphologie de la meche joue un
réle essentiel et I'on a mis en évidence la présede paquets de filaments qui modifie
limprégnation de la meche ainsi que l'influence Ildetraction exercée sur la meche sur son
imprégnation. Les résultats de cette étude vonmnetre compléter un modéle numérique de la
pultrusion déja entrepris et proposer des paras@iertinents pour une pultrusion optimale.
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