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Résumé

Les panneaux sandwich multifonctionnels sont une classe de matériaux composites qui permettent d’intégrer des
fonctions secondaires dans une structure porteuse. L’isolation acoustique ou encore la résistance a I’impact sont des
propriétés fortement dépendantes des matériaux d’ame et plus particuliérement de leur microstructure. Afin de développer
des nouvelles solutions plus respectueuses de 1’environnement d’un point de vue du cycle de vie, cette étude propose
d’explorer une technique de moussage novatrice pour obtenir des matériaux d’adme a partir d une résine thermoplastique
réactive Elium® C195E. L ’idée de base consiste a exploiter le teneur élevé du monomeére méthacrylate de méthyl (MMA)
dans le mélange reactif (75-80%), sa faible température d’ébullition (101°C), ainsi que la forte réactivité aprés mélange
du systeme pour obtenir une mousse thermoplastique a faible densité. Les premiers résultats sont encourageants et ont
permis d’obtenir plusieurs échantillons dans un moule fermé avec une bonne stabilit¢ dimensionnelle. La microstructure
observée aprés enrobage et polissage reste assez hétérogéne, avec des pores de grosses dimensions d’environ 2 mm. Les
prochaines campagnes d’essais mécaniques, acoustiques et a la tour de chute permettront de déterminer les applications
potentielles ainsi que de déligner des potentielles voies d’amélioration pour pouvoir intégrer ces matériaux d’ame dans
des panneaux sandwich multifonctionnels.

Abstract

Multifunctional sandwich panels are a class of composite materials that enable the integration of secondary functions into
load-bearing structures. Properties such as acoustic insulation and impact resistance are highly dependent on the core
materials, particularly their microstructure. To develop new solutions that are more environmentally friendly from a life
cycle perspective, this study explores an innovative foaming technique to produce core materials using a reactive
thermoplastic resin, Elium® C195E. The approach leverages the high content of methyl methacrylate (MMA) monomer
in the reactive mixture (75-80%), its low boiling point (101°C), and the system's high reactivity after mixing to create a
low-density thermoplastic foam. Initial results are promising, as several samples were successfully produced in a closed
mold with good dimensional stability. The microstructure observed after embedding and polishing remains somewhat
heterogeneous, with large pores approximately 2 mm in size. Upcoming mechanical, acoustic, and drop tower tests will
help identify potential applications and outline avenues for improvement, enabling the integration of these core materials
into multifunctional sandwich panels.
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1. Introduction

Les structures composites multifonctionnelles (multi-functional structures, ou MFS en anglais) sont
une classe émergente de matériaux composites permettant la conception d’une structure porteuse, tout
en assurant une ou plusieurs fonctions secondaires. Ce concept permet en effet de réduire la masse et
le volume du systéme, tout en optimisant son efficacité globale [1], [2], ce qui est trés intéressant dans
les structures aéronautiques [3], [4], spatiales [5], [6], [7] ou encore automobiles. Parmi les différentes
solutions, les panneaux sandwich représentent sans doute une des plus utilisées, grace a leur rapport
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résistance-poids élevé, mais surtout a la présence d’une ame légére. Cet élément a comme réle
principale de séparer les deux peaux rigides pour augmenter le moment d’inertie de la section. Un
avantage ultérieur est lié a la possibilité d’exploiter les propriétés des matériaux d’ame, qui peuvent
assurer une ou plusieurs propriétes spécifiques. Les matériaux d’ame 1égers comportant des porosités
ou de vides peuvent étre classés dans la famille des solides cellulaires [8] et revétent un intérét
particulier pour les applications légéres. Parmi les plus utilisés, I’on trouve les matériaux a base de
bois, les structures lattices, les nids d’abeille a base d’aluminium ou de Nomex®. Ces derniers sont
particulierement trés utilisés en intérieur cabine d’avion, gréace a leur résistance au feu [9].

Un groupe trés intéressant est celui constitué des mousses polymeéres, qui présentent des propriétés
fonctionnelles fortement dependantes de leur microstructure [10]. Des cellules ouvertes sont par
exemple a privilégier lorsqu’il faut optimiser 1’isolation acoustique d’une structure. Cette
microstructure permet en effet de piéger et dissiper les ondes acoustiques par des phénomenes
visqueux, thermiques et d’amortissement [11]. L’isolation thermique, quant a elle, peut étre optimisée
par des cellules fermées. L’utilisation de mousses polymeéres pour répondre a des applications
demandant une résistance a 1’impact représente un autre domaine d’intérét pour cette famille de
matériaux. En effet, les charges d’impact produisent principalement des déformations hors plan, qui
dépendent largement du matériau d'ame plut6t que des peaux. Cela a conduit a une large gamme de
recherches sur ces matériaux et leurs propriétés pour des applications liées a I'impact [12].

Le développement de nouvelles solutions multifonctionnels doit néanmoins se confronter aux défis
grandissants qui concernent I’impact de ces matériaux sur 1’environnement, notamment en termes de
cycle de vie, allant du resourcement au recyclage et a la fin de vie [13]. Cette constatation a
progressivement emmené a évaluer des matériaux avec un impact environnemental réduit dans le
monde des composites, comme par exemple les vitriméres [14], [15], les polymeéres thermoplastiques
ou encore les polymeres thermoplastiques réactifs [16]. Ces derniers en particulier associent les
propriétés de remise en forme et recyclabilité des thermoplastiques avec la mise en ceuvre par voie
liquide des matériaux thermodurcissables. Afin de répondre a ces défis et proposer des nouvelles
solutions multifonctionnelles, cette étude se propose d’explorer un procédé de fabrication de mousses
a partir de polymeres thermoplastiques réactifs.

2. Matériaux et méthodes
2.1. Matériaux

Le matériau choisi pour cette étude fait partie de la famille des résines thermoplastiques réactives
Elium®, développées par Arkema. Il s’agit d’un produit constitué¢ de copolymeéres acryliques, dilués
dans du monomére MMA (méthacrylate de méthyl). Pour cette étude la résine Elium® C195E a été
choisie, avec un teneur en monomeres compris entre 20 et 25% [17], présentant une viscosité avant
polymérisation de I’ordre de 0.1 Pa-s. Sa réaction de polymérisation est initiée par la dissociation d’un
peroxyde organique, qui commence a partir d’une température de 1’ordre de 50-70°C.

2.2. La méthode de moussage

Les propriétés fonctionnelles des mousses sont fortement influencées par leur microstructure. Le type
de cellule (ouvertes, fermées), leur taille et distribution sont tributaires de I’homogénéité du mélange,
de la quantit¢ d’agent moussant dispersé dans le polymere, des coefficients de diffusion, de la
température et pression ainsi que de 1’évolution de la viscosité du mélange. Ce dernier parameétre en
particulier est influencé par 1’évolution de la polymérisation dans le cas de polymeres réactifs [17].
Plusieurs techniques de moussage sont détaillées dans la littérature en fonction du type d’agent
moussant, avec une réaction d’expansion qui peut étre de nature physique, chimique ou syntactique
[18]. Ces agents moussants permettent d’obtenir de taille de pores variables, mais en générale il est
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difficile de descendre en dessous de la plage 10-100 pm. Pour descendre a des porosités
submicroniques, il est nécessaire de passer par des techniques d’émulsification, avec une bonne
maitrise de la phase de séchage [19]. En effet sous ces conditions, les mousses ont des propriétés
d’isolation thermique ou électrique trés intéressantes, mais leur microstructure devient trés fragile.
Dans le cadre de cette étude il a été décidé d’explorer une technique de moussage faisant partie des
techniques dites physiques, en exploitant le réservoir de monomeéres disponibles dans le mélange de
la résine Elium® C195E (entre 75 et 80%) et de I’utiliser comme agent moussant pour le systéme. Le
monomere MMA, avant polymérisation radicalaire, présente une température d’évaporation de
101°C, qui est bien proche de la gamme de température de polymérisation apres ajout de I’initiateur
peroxyde. La résine C195E présente une reactivité tres importante & des températures proches de la
température d’évaporation des monomeres [17], [20], ce qui permet en effet de générer des bulles
dans un mélange en cours de polymérisation. Pour que cette microstructure soit effective, il faut
cependant que la réaction de gelification du systéeme soit assez rapide, ce qui est en effet le cas pour
ce systeme a des températures de I’ordre de 100 a 120°C (quelques minutes). Cette derniére
correspond a la phase d’augmentation soudaine de la viscosité, ainsi qu’a I’apparition de I’¢lasticité
dans le polymere [18].

3. Résultats
3.1. Moussage des échantillons et premiéres caractérisations

La résine Elium® C195E est mélangée avec un peroxyde organique a hauteur de 3 phr (per hundred
resin). Dans les différentes expériences réalisées, 20 g de résine sont mélangés avec 0.6 g de peroxyde
pendant environ 2 minutes, jusqu’a obtenir un mélange homogéne. Le systéme est stable a
température ambiante et la polymérisation est activée a partir de températures supérieures a 50°C
[17]. Pour permettre la génération d’une mousse, il est important que la polymérisation du mélange
et I’évaporation des monomeéres se produisent au méme temps et sur un temps assez court. De plus,
I’effet masse lié a I’effet Trommsdorff [17], induit une augmentation soudaine de la température, liee
a une auto accélération de la réaction de polymérisation. Généralement cet effet doit étre évité pour
ne pas produire des porosités dans un matériau composite. Ici I’idée est d’exploiter cet effet pour
générer de la porosité de fagcon maitrisée. Une configuration préliminaire choisie consiste a placer le
mélange de résine et peroxyde dans un moule isolant en Teflon, fermé par deux bouchons étanches,
sur lequel un produit démoulant a été préalablement appliqué. Cette configuration permet d’obtenir
un effet masse marqué lorsque la température de polymérisation est atteinte. Le systéme fermé est
placé sur une plaque chauffante, dont la température est réglée a 85°C. L’ensemble moule et plaque
est placé sous un couvercle en composite isolant thermique en fibre de verre, en créant ainsi une
enceinte thermique. Les éléments de 1’enceinte avec thermocouples sont présentés dans la Fig. 1.

=== N
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Fig. 1. Essais de moussage par évaporation de monomeéres : (a) plaque avec thermocouple ; (b) couvercle en composite
isolant avec thermocouple ; (c) échantillon dans moule en Teflon avec thermocouple immergé.
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Pour valider la démarche, des essais préliminaires ont été réalisés avec des mesures de températures
en trois points : au niveau de la plaque chauffante, au niveau du couvercle et dans la résine. Les
mesures de température sont présentées dans la Fig.2 : une température de consigne d’environ 85°C
(plaque) est imposée, avec un effet Trommsdorff observé au niveau de la résine et un pic allant jusqu’a
130°C. La température du couvercle reste inférieure a celle de la plaque, ce qui se justifie par un
environnement en convection naturelle a I’intérieur de 1’enceinte.

Température (°C)

0:00:00 0:06:00 0:12:00 0:18:00 0:24:00 0:30:00 0:36:00
Temps (h:mm:ss)

—Plague —Reésine —Couvercle

Fig. 2. Suivi de température pendant un essai de moussage de la résine Elium® C195E.

Aprés démoulage, I’échantillon présente une trés bonne stabilité dimensionnelle (Fig.3a), qui est
préservée lorsque des cubes d’environ 20 x 20 x 20 mm? sont découpés avec une micro-trongonneuse
(Fig.3b). Les observations au microscope optique aprés une étape d’enrobage et polissage (plusieurs
étapes jusqu’a la finition avec de la silice colloidale 0.1 pm) montrent une microstructure hétérogene,
avec des pores allant jusqu’a 2-3 mm de diamétre (Fig.3c). Les échantillons non enrobés ont
également été utilisés pour mesurer la densité avec la méthode de double pesée, avec une pesée a sec
et une pesée dans 1’eau. Une moyenne de 280460 kg/m? est obtenue a partir de 5 échantillons.

Fig. 3. Echantillons de mousse Elium® C195E : (a) échantillon aprés démoulage ; (b) échantillon aprés découpe, cube
20 x 20 x 20 mm? ; (c) microstructure observée au microscope optique (2.5 X, reconstruction mosaigue) apres enrobage
et polissage.
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4. Conclusions et travaux en cours

Les essais réalisés dans cette étude ont mis en évidence la possibilité d’obtenir des mousses
thermoplastiques acryliques en utilisant une technique de moussage par évaporation de monomeres.
Les échantillons obtenus dans des moules fermés présentent une bonne stabilité dimensionnelle a
I’échelle macroscopique. Les premiéres observations microscopiques ont mis en exergue une
microstructure hétérogéne, avec des pores allant jusqu’a 2-3 mm de diamétre environ. Ces
hétérogéneéités sont principalement liées aux phénomenes de croissance et coalescences des bulles
lors de la phase d’expansion, du fait de la forte teneur en monomeres (75-80%) dans le mélange
réactif, ainsi qu’a la faible viscosité du mélange avant polymérisation. L’effet d’auto accélération ou
effet Trommsdorff a été mis en évidence lors des essais d’expansion par des mesures de température
par thermocouple.

Les échantillons fabriqués seront prochainement caractérisés en compression. Les essais mécaniques
seront couplés & des mesures de corrélation d’images 2D sur une face, pour obtenir la loi de
comportement mécanique du matériau. Les matériaux seront également caractérisés sur un tube de
Kundt (ou tube d’impédance) pour analyser leur absorption acoustique, et sur une tour de chute pour
évaluer leur capacité d’absorption d’énergie a 1’impact. Ces résultats préliminaires permettront de
comparer les performances acoustiques et a I’impact de ces matériaux par rapport a d’autres mousses
du commerce, pour ensuite en optimiser la microstructure. Pour ce faire, des essais sont prévus pour
étudier I’influence des paramétres procédés (température, pression, vitesse de chauffe, viscosité) sur
la microstructure, ainsi que 1’ajout de charges pour améliorer certaines propriétés spécifiques (fibres
courtes de carbone, élastoméres, ...). Les différents matériaux seront utilisés pour produire des
panneaux sandwich, qui seront a leur tour testés pour en évaluer la potentielle intégration dans des
structures multifonctionnelles légeéres.
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