THESE DE DOCTORAT (COTUTELLE) - RESUME

Etude de la réponse des matériaux a des conditions environnementales fluctuantes dans une
perspective d'applications en génie civil

Candidat : Oscar Alejandro PALACIOS SANTIESTEBAN
Directeurs de thése :  Vincent LE HOUEROU (Université de Strasbourg)

Thomas SPECK (Université de Freiburg - Allemagne)
RESUME

Le présent projet est une recherche expérimentale sur la réponse des matériaux polyméres aux
changements d'humidité relative et de température. Il comprend le développement et la validation
d'une variation de l'interférometre de Michelson pour mesurer les coefficients d'expansion thermique
et hygroscopique. En outre, elle traite des effets de diffusion des molécules d'eau dans les films minces.
Cette caractérisation est réalisée afin de fournir les outils nécessaires a la conception et a la fabrication
d'actionneurs capables de réagir aux changements des conditions environnementales et pouvant étre
potentiellement utilisés dans des applications de génie civil.

INTRODUCTION

L'inspiration de cette thése est tirée des mouvements autonomes des plantes sous I'effet de stimuli
externes. Il a été observé qu'en fonction des différentes conditions environnementales, certaines
plantes peuvent montrer des mouvements en réponse a la lumiére, I'humidité et la température. Ce
comportement est principalement attribué a leur structure et aux assemblages de type multicouche
au niveau microscopique dans les feuilles, les bractées et les écailles. Dans la partie introductive de
cette these, différents exemples de ces mouvements sont présentés avec une attention particuliére
aux mouvements qui produisent une courbure linéaire. De plus, un modele mécanique décrivant le
principe de base de la flexion est donné, a savoir le modeéle de Timoshenko pour les systemes
bicouches. Ce modele a été congu a I'origine pour des bandes métalliques ayant des comportements
de dilatation thermique différents et présentant une réponse de flexion avec des changements de
température. Il est basé sur I'équilibre des forces entre les deux couches; il décrit la courbure du
systeme en fonction du rapport des modules d'Young, de I'épaisseur de chaque couche et de leurs
coefficients de dilatation respectifs. Le modele mentionné ci-dessus prend également en compte
I'effet de la dilatation hygroscopique lorsque I'humidité relative ou la concentration en eau varie.

Sur la base du principe de réponse a la courbure, une revue de la littérature sur les actionneurs de
flexion est présentée. Elle couvre les mono-matériaux, les systémes bicouches classiques avec
différentes configurations, les assemblages multi-composants. Les actionneurs a double courbure,
pilotés par la lumiere, imprimés, anisotropes et électrofilés sont également inclus. En outre, quelques
applications rapportées en architecture, visant spécifiquement les systéemes d'ombrage, sont décrites.
A la lumiére du modéle de Timoshenko, les propriétés les plus pertinentes pour caractériser les
actionneurs de flexion sont le module de Young, le coefficient d'expansion hygroscopique (CHE en
anglais) et le coefficient d'expansion thermique (CTE en anglais). Une définition détaillée de ces
propriétés est donnée en conséquence. En outre, la contextualisation des parametres pertinents pour
|'évaluation du CHE est présentée, étant donné que I'humidité relative et la teneur en eau sont
également pertinentes. La définition thermodynamique de I'humidité relative et de I'activité de |'eau,
y compris une corrélation semi-empirique entre les deux, est détaillée. En outre, une exploration dans
la littérature des méthodes possibles pour déterminer a la fois le CHE et le CTE est détaillée. Différentes
techniques pour différents types de matériaux avec des configurations particuliéres sont évaluées pour
la viabilité de cette recherche. La principale comparaison est faite entre les techniques avec et sans



contact. Une attention particuliere est accordée aux techniques sans contact basées sur
l'instrumentation optique, a savoir la corrélation d'images numériques, I'ellipsométrie et
I'interférométrie. Etant donné le potentiel d'application inexploré de l'interférométre de Michelson
classique aux coefficients de dilatation des matériaux, la plupart des efforts sont consacrés a la
comparaison des alternatives et des variations possibles de cette technique, afin de proposer une
modification innovante adaptée a la caractérisation des propriétés des matériaux concernés.

CONSTRUCTION ET EVALUATION D'UN INTERFEROMETRE DE MICHELSON MODIFIE

Le point de départ de la conception de I'appareil était I'interférometre de Michelson classique avec un
miroir fixe et un miroir mobile. L'ensemble de l'appareil a été incorporé dans une chambre
environnementale ou la température et I'humidité relative peuvent étre contrélées par un flux d'air
humide constant. Des tests préliminaires avec des échantillons hygroscopiques ont été effectués pour
évaluer la précision et la reproductibilité de I'expansion des échantillons due a I'absorption d'eau. Il a
été constaté que cette configuration est sensible aux petits changements de température qui ne
permettent pas une quantification précise du déplacement provenant de I'échantillon. Ainsi, suite a
des modifications de cette technique, on sait qu'en augmentant les points de réflexion entre le miroir
mobile et un troisieme miroir incling, il est possible d'augmenter la sensibilité de la mesure. Cette
particularité nous a conduit a proposer une variante de |'appareil dans laquelle le dispositif est divisé
en deux chambres différentes ou la température et I'humidité relative peuvent étre contrblées
indépendamment. Dans notre proposition, I'échantillon recouvert de ruban réfléchissant est placé sur
le méme plan de réflexion que le miroir statique (constitué du méme ruban réfléchissant). Cette
configuration génére une distance différentielle entre les faisceaux transmis et réfléchis dirigés vers la
chambre a échantillon, compensant ainsi toute expansion ou contraction ne provenant pas
directement de |'échantillon. Une fois le dispositif proposé construit, la stabilité thermique a été
évaluée en augmentant la température de la chambre d'échantillonnage de plusieurs dizaines de
degrés Celsius sur une ébauche constituée uniqguement de la bande réfléchissante. Il a été corroboré
gu'aucun déplacement net n'était observable dans cette nouvelle configuration, et il était viable de
I'utiliser pour quantifier a la fois le CHE et le CTE.

MATERIAUX

Deux thermoplastiques génériques ont été sélectionnés pour la caractérisation en raison de leur forte
hygroscopicité: I'acide polylactique avec fibres de bois (PLA-W en anglais) et I'alcool polyvinylique
(PVA). Tous deux ont été imprimés en 3D sous forme de feuilles a une seule couche avec des
températures de buse et de lit standard. En outre, le pullulan (un polysaccharide hydrosoluble utilisé
dans I'emballage alimentaire) a également été choisi en raison de sa grande hygroscopicité, de sa
caractérisation relativement inexistante dans la littérature et de son utilisation inexplorée en dehors
de l'industrie alimentaire. Le pullulan a été préparé sous forme de films coulés au goutte a goutte, la
température étant le principal parametre de contrdle, tandis que la concentration de la solution et le
matériau du substrat sont restés inchangés pendant le coulage. Un essai de réticulation du pullulan a
été réalisé pour augmenter sa résistance a des niveaux élevés d'humidité. Cependant, I'effet sur sa
réponse a lI'eau a été compromis, ce qui a conduit a n'utiliser que le film non réticulé pour la présente
recherche.

En outre, quatre autres matériaux hydrophobes ont été sélectionnés pour évaluer le CTE et étre utilisés
comme couches actives/passives dans un actionneur bicouche prototypique. Ces matériaux étaient
I'acrylonitrile butadiene styrene (ABS), le nylon 12, le polystyrene (PS) et le polypropyléne biorienté
(BOPP). L'ABS et le nylon 12 ont été imprimés en 3D, tandis que le PS et le BOPP ont été achetés
respectivement en feuilles de 1 mm d'épaisseur et en ruban adhésif de 38 um.



CARACTERISATION DES CTE

Tous les matériaux sélectionnés (sauf le BOPP en raison de sa faible épaisseur) ont été testés a l'aide
de l'interférometre modifié proposé. Tous les échantillons avaient une épaisseur comprise entre 1 et
2 mm, et ils ont été pré-stabilisés a température ambiante et a 5% d'humidité relative. Les mesures
ont été effectuées dans une gamme de 18 a 65°C a 5% RH. Le faible taux d'humidité était nécessaire
pour supprimer les expansions hygroscopiques, en particulier pour les matériaux hydrophiles, et pour
simplifier le controle de I'humidité relative a des niveaux de température plus élevés. Avec les
ressources disponibles au laboratoire, le taux de chauffage imposé a été directement déterminé par
une alimentation électrique avec une tension spécifique, car il n'était pas possible d'obtenir un taux
constant en termes de température. Cette situation a entrainé un comportement hystérétique entre
les étapes de chauffage et de refroidissement pendant les essais, et a probablement affecté la
précision des mesures, étant donné que le CTE obtenu pour tous les matériaux était supérieur aux
valeurs nominales. Cependant, les coefficients résultants étaient du méme ordre de grandeur que ceux
de la littérature, ce qui peut suggérer que la précision de la technique peut étre ajustée en contrélant
plus soigneusement la vitesse de chauffage.

CHE CARACTERISATION

Dans le cadre de I'expérimentation liée a I'hygroscopicité, un test d'absorption d'eau du pullulan a été
réalisé pour montrer expérimentalement la pertinence de I'humidité relative de I'air, par rapport a sa
teneur totale en eau. Il a été confirmé que I'humidité relative est la force motrice des phénomeénes de
transfert de masse, méme a un niveau constant de teneur en eau dans I'air a différentes températures.
De plus, les mesures de CHE pour le pullulan, le PLA-W et le PVA ont été effectuées de la méme maniére
que le CTE en utilisant l'interférométre avec une gamme d'humidité relative de 40 a 70% car le pullulan
est tres sensible aux variations extrémes ou aux valeurs élevées d'humidité relative. La température a
été maintenue constante a la valeur ambiante. Chaque matériau a été testé deux fois en mode
absorption et deux fois en mode désorption. L'erreur de mesure a été calculée sur la base de la
déviation entre chaque test. Le PLA-W et le PVA ont été testés avec des épaisseurs d'environ 260 um
(une couche imprimée en 3D). Les valeurs de CHE obtenues étaient similaires a celles rapportées dans
la littérature, ce qui a réaffirmé la viabilité de la technique d'interférométrie.

Concernant le pullulan, il a été possible de déterminer une relation directe entre la température de
coulée et le CHE. Les valeurs de température choisies pour la coulée étaient de 9, 22, 40, 50 et 60°C.
Selon nos résultats, la capacité de gonflement de ce polysaccharide est inversement proportionnelle a
la température de coulée dans la gamme de 22 a 60°C, ce qui pourrait étre attribué a la vitesse de
séchage pendant la coulée, étant donné qu'a une température plus basse, les chaines de polymeére
peuvent se réarranger plus facilement par rapport aux températures plus élevées. Cependant, le
résultat obtenu pour 9°C n'a pas suivi cette tendance. Au contraire, il a montré une capacité de
gonflement proche de celle trouvée pour 50 et 60°C. Cette observation a été complétée par d'autres
mesures effectuées sur le matériau qui seront résumées ci-dessous.

COURBURE EXPERIMENTALE DANS LES ACTIONNEURS BICOUCHES

Un actionneur bicouche contenant du BOPP et du pullulan coulé au goutte a goutte a différentes
températures a été fabriqué pour évaluer sa courbure sous différents niveaux d'humidité. Les
actionneurs ont été assemblés a température ambiante et a une humidité relative de 40 %. Le contréle
de I'humidité relative a été effectué en utilisant des solutions salines au lieu d'un flux d'air humide par
rapport aux tests interférométriques. Les résultats ont montré la méme tendance que CHE ; ainsi, le
pullulan coulé a 9°C a montré une courbure normalisée plus petite que celle a 22°C. Les mémes
mesures ont été effectuées sur des échantillons bicouches de BOPP avec PVA et PLA-W pour comparer
les courbures obtenues avec la valeur théorique calculée a partir du modéle de Timoshenko. Il a été



constaté que ce modele ne peut pas décrire avec précision le comportement en flexion des matériaux
hautement hygroscopiques. Par conséquent, un modele alternatif qui inclut la capacité de gonflement
des couches a été pris en considération.

DIFFUSION DES RAYONS X AUX PETITS ANGLES

Avec le soutien de I'Institut de physique de Freiburg, les échantillons de pullulan coulés en goutte a
goutte a différentes températures ont été mesurés par diffusion des rayons X aux petits angles (SAXS)
afin d'établir une estimation de la conformation des chaines de polymére pendant la coulée en
solution. A I'aide de tests supplémentaires visant a quantifier les différences de densité volumétrique
et a évaluer l'effet du vieillissement de I'échantillon sur le comportement d'absorption d'eau du
pullulan, il a été déterminé que la température de coulée influence directement la conformation des
clusters de polymeéere dans un état métastable, ce qui affecte la capacité de gonflement et
I'hygroscopicité des films avec les changements d'humidité relative.

MODELISATION DE LA DIFFUSION ET DE LA RELAXATION

L'analyse gravimétrique in situ a été réalisée initialement pour garantir une teneur en eau équilibrée
des échantillons pendant les essais CHE. Cependant, différents phénomeénes inattendus ont été
observés tout au long des mesures. En particulier, les échantillons de PVA ont présenté une valeur de
concentration en eau supérieure a la normale, ce qui a été corroboré par des études précédentes sur
ce matériau. De plus, le comportement le plus surprenant a été observé sur les échantillons de
pullulan, car ils ne suivaient pas un comportement de diffusion fickien typique, et contrairement au
PVA, il n'y avait pas d'études précédentes a utiliser comme support. Etant donné que le pullulan est
un polymére entierement amorphe, il a été possible de déterminer que les phénomenes de diffusion
dans ce polysaccharide ne sont pas fickiens, car son comportement convient a un modeéle semi-
empirique qui tient compte des parametres de relaxation. De plus, il a été constaté que la température
de coulée des films influence directement la contribution de la relaxation a la diffusion, qui est la plus
élevée pour les échantillons coulés au goutte a goutte a 9°C. Cela nous a amené a conclure qu'en plus
de controler le comportement de gonflement du matériau, la structure en grappes des films coulés au
goutte-a-goutte affecte I'arrangement moléculaire pendant la diffusion de I'eau car elle présente une
relaxation de la chaine.

MISE A L'ECHELLE ET PERSPECTIVES D'APPLICATION DANS LE DOMAINE DU GENIE CIVIL

Le dernier chapitre de cette thése est consacré a I'explication des facteurs déterminants pour une
application possible des actionneurs de flexion dans le génie civil. Sur la base de la caractérisation et
de I'analyse des différents matériaux, une discussion sur les limites des matériaux non structurés est
présentée. Enfin, suite aux résultats obtenus au cours de cette recherche, une perspective sur la
maniéere optimale de concevoir de tels actionneurs est proposée.

Publications dérivées :

Jusqu'a présent, la variation de l'interférométre de Michelson a été publiée sous la forme d'un article
de conférence dans la revue SPIE Optical metrology 2021. Un article technique devrait également étre
publié sur ce sujet.
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