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Abstract: Study of the properties of a new material based on a polymer matrix reinforced
with plant fibers.

The valorization of local plant fibers to develop new materials provides very interesting
environmental benefits. The main characteristics of these fibers are their biodegradability, low
density, low cost and their resistance. Thus, natural fiber reinforced composite materials have
become an important issue in view of their use in various industrial sectors. It is in this
context that our work is situated, the main objective of which is to elaborate composites based
on polyvinyl chloride (PVC), and reinforced by fibers extracted from the Arundo Donax
plant. The obtained fibers were subjected to an alkaline treatment with sodium hydroxide.
Different composites reinforced with treated and untreated fibers and with different fiber
ratios (10%, 20%, 30, and 40%) were manufactured by the hot compression technique. The
different characterization techniques, Physico-Chemical and mechanical, showed an
improvement in the mechanical characteristics in terms of hardness and rigidity of composites
reinforced with treated fibers. These materials can therefore be used in various fields, notably
the automotive and packaging industries.

Key words: Lignocellulosic fiber, Polyvinyl chloride, Arundo Donax, mechanical properties,
composite, polymer.

Résumé : Etude des propriétés d’un nouveau matériau a base d’une matrice polymeére
renforcée par des fibres végétales.

La valorisation des fibres végétales locales pour développer des nouveaux matériaux fournit
des avantages environnementaux trés intéressants. Les caractéristiques marquantes de ces
fibres sont leur biodégradabilité, faible densité, faible codt et leur résistance. Ainsi, les
matériaux composites a renfort végétale sont devenus un enjeu important au vu de leur
utilisation dans divers secteurs industriels. C’est dans ce contexte que se situe notre travail dont
I’objectif principal consiste a élaborer des composites a base du Polychlorure de vinyle (PVC),
renforcés par des fibres extraites de la plante d’Arundo Donax .Les fibres obtenues ont été
soumises a un traitement alcalin par I’hydroxyde de sodium. Différents composites renforcés
par des fibres traitées et non traitées et avec differents taux de fibres 10%, 20%, 30, et 40% ont
été fabriqués par la technique de compression a chaud. Les différentes techniques de
caractérisation, physico-chimiques et mécaniques, ont montré une amelioration des
caractéristiqgues mécaniques en termes de dureté et de rigidité des composites renforcés par les
fibres traitées. Ces matériaux peuvent donc étre utilisés dans plusieurs domaines notamment
I’automobile et ’emballage.

Mot clés : Fibre lignocellulosique, Polychlorure de vinyle, Arundo Donax, propriétés
mécaniques, composite, polymére
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Introduction générale

L’étude et la conception de matériaux composites suscitent depuis prés d’un siecle un
grand intérét dans les domaines multiples et variés de la chimie moderne. Les matériaux
composites a fibre naturelle occupent une place importante dans I'histoire de la technologie. La
mise en valeur des ressources végétales apporte une alternative forte intéressante aux problémes
environnementaux engendrés et a I’épuisement probable, des ressources fossiles [1, 2].

Depuis I'émergence des matériaux composites, la recherche s'est principalement
concentrée sur l'amélioration des propriétés mécaniques sans se soucier de l'impact sur
I'environnement. Les problémes causés par ce dernier associé a la croissance des plastiques ont
ouvert la voie & des recherches visant a trouver des alternatives aux matériaux dérivés du
pétrole. De nos jours, la protection de I'environnement est devenue la priorité absolue des
gouvernements de tous les pays, en particulier des pays développés. Par conséquent, les
chercheurs envisagent le développement d'une nouvelle génération de matériaux
biodégradables dont la mission est de répondre aux spécifications avec un impact écologique
minimal [3, 4]. Cette nouvelle catégorie de matériaux se distingue par des propriétés, telles
qu’une rigidité élevée, un bas prix, une faible densité, un caracteére écologique du fait qu’ils
sont issus de ressources renouvelables et biodégradables. Par ailleurs, elle demande peu
d’énergie pour étre produite, et offrent une bonne isolation thermique et phonique. L’industrie
des matériaux composites a bénéficié d’une croissance réguliere, soutenue en particulier par la
diversité de ces applications ciblées dans les transports automobiles, aériens, maritime et
ferroviaire, le batiment, le matériel médical, la construction civile, 1’aérospatial ainsi que dans
le sport et loisirs [2].

Les composites bois-polymere, Wood Plastic Composite en anglais (WPC), c'est-a-dire
les matériaux a matrice polymere thermoplastique ou thermodurcissable et a charge végétale
(matériaux lignocellulosiques), est une nouvelle classe de matériaux composites née de la prise
de conscience sur la nécessité de préserver 1’écosysteme. Les fibres naturelles sont des
matériaux qui peuvent remplacer les matériaux synthétiques et ses produits connexes pour les
applications avec moins de poids d'économie et d'énergie [5, 6]. Cependant, I’inconvénient
majeur de ces fibres est leur caractére hydrophile ce qui engendre une incompatibilité
interfaciale fibre-matrice. C’est pourquoi une étape de traitement de la fibre (modification
chimique physique) est nécessaire afin d’améliorer la compatibilité entre la charge et la matrice,

ainsi les propriétés mécaniques seront améliorées.

15



Introduction générale

Notre étude, vise trois objectifs :

- Le premier consiste a réduire la consommation du PVC, produits issus du pétrole, en
substituant une partie de ce polymére par une substance naturelle,

- Le deuxiéme, consiste a valoriser I’'une des plantes les plus abondantes dans le sol
Algérien (I’ Arundo Donax), qui contribuera largement au développement économique
de notre pays. La valorisation et I’industrialisation de cette plante peut étre une source
de revenus considérables pour des populations entieres [1].

- Le troisieme objectif, est I’amélioration de 1’adhésion interfaciale entre la fibre de

I’ Arundo Donax et la matrice PVC, en traitant chimiquement cette fibre.

Différents composites ont été élaborés en variant le taux de charge de 10 & 40 % soit en

fibre native soit en fibre traitée dans le PVC.

Ce mémoire est structuré de trois chapitres :

e Le premier chapitre est consacré a une recherche bibliographique sur les matériaux
composites, le polychlorure de vinyle (PVC) et ses additifs ainsi qu’au renfort utilisé
dans le cadre de cette étude (I’ Arundo Donax).

e Le deuxiéme chapitre décrit les matériaux utilisés, la méthode adoptée pour le
traitement de la fibre ainsi qu’aux différentes techniques de caractérisation utilisées pour
I’étude des propriétés physico-chimiques de la fibre avant et apreés traitement chimique
et aussi pour I’étude des propriétés des composites ¢laborés avec ces fibres.

e Le troisieme chapitre présente la discussion des différents résultats de caractérisation

enregistrés sur la fibre (traitée et non traitée) et des différents composites élaborés.
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Chapitre 1. Synthese bibliographique

Chapitre 1. Synthése bibliographique

Aujourd'hui, sous les nouvelles restrictions liées a la protection de I'environnement, les
travaux actuels des chercheurs se concentrent sur le renforcement des matériaux composites
avec des fibres végétales. L'approche idéale est de concevoir un matériau biodégradable voire
recyclable, qui aprés un certain temps de service, aurait accompli sa fonction.

En général, les matériaux composites renforcés par des fibres naturelles sont considérés
comme ayant un grand potentiel dans de nombreuses applications d'ingénierie. Cette étude
bibliographique résume les connaissances acquises sur les matériaux composites, les fibres
végetales, notamment la canne de Provence (Arundo donax), et les traitements de surface des
fibres végétales.

1.1 Généralité sur les matériaux composites

Un matériau composite est défini comme étant un assemblage d’au moins deux
constituants non miscibles (une matrice et un renfort), mais ayant chacun une forte capacitée
d’adaptation. Les qualités respectives des constituants se complétent pour former un matériau
aux performances mécaniques, thermiques et/ou physico-chimiques améliorées. Les propriétés
du matériau composite peuvent étre ajustées en fonction des besoins spécifiés. L'adaptabilité de
ces matériaux en fait un atout majeur et les place en position concurrentielle par rapport aux

matériaux traditionnels (métaux, alliages, etc.) [5].
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Figure 1.1 : Schéma d’un matériau composite [7].

De nos jours, selon la nature de la matrice, il existe de nombreux matériaux
composites généralement répartis en trois catégories [8] :
e Les composites a matrices organiques (CMO), qui constituent aujourd’hui la trés grande

majorité des composites industriels.
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e Les composites & matrices céramiques (CMC) réservés aux applications de trés haute
technicité et travaillant a haute température comme dans les domaines spatial, nucléaire
et militaire, ainsi que le freinage.

e Les composites a matrice métallique (CMM) sont des matériaux qui intéressent les
concepteurs des secteurs de l'automobile, de I'électronique et des loisirs pour répondre

a des exigences mécaniques spécifiques.

Nous ne présenterons pas ici une revue exhaustive sur les matériaux composites mais

Nous nous concentrerons sur ceux dont la matrice est constituée d’un polymeére.

1.2 Les matrices polymeéres

La matrice permet de lier les fibres du renfort entre elles, ainsi que de répartir les efforts
(résistance a la compression ou a la flexion). Elle est facilement déformable et assure la
protection chimique des fibres.

Nous pouvons décomposer les matrices polyméres en deux grandes classes : les

thermoplastiques et les thermodurcissables [8]. Ces polymeéres présentent les avantages suivants

- Faible densité ;

- Faible codt ;

- Bonnes propriétés mécaniques ;

- Bonne résistance thermique ;

- Bonne résistance aux solvants et a I’humidité ;
- Bonne adhésion aux fibres ;

- Bonne résistance au feu et a 1’émission des gaz toxiques [9].

1.2. 1. Les matrices thermodurcissables

Jusqu'a présent, les plastiques thermodurcissables sont les plus largement utilisés dans
I'industrie des matériaux composites a matrice polymere en raison de leurs propriétées
mécaniques et de leur stabilité une fois transformés. Elles subissent une transformation
irréversible et durcissent au cours de la polymérisation lors de I’augmentation de la
température en formant un réseau tridimensionnel de monomeres liés par des liaisons
covalentes. Aprés le traitement thermique les résines se transforment en produits

essentiellement infusibles et insolubles qui ne peuvent étre formé qu'une seule fois.
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Les principales résines thermodurcissables sont : les résines époxydes, les résines
polyesters insatureés et les résines de condensation [9].

1.2.2. Les matrices thermoplastiques

Ce sont des matériaux synthétiques constitués de polymeéres linéaires ou ramifiés. Le
matériau thermoplastique est fusible sous 1'effet de la chaleur et se solidifie par refroidissement
et ceci plusieurs fois. Dans l'industrie, ces matériaux sont principalement transformés en
matériaux fonctionnels par extrusion. Ils peuvent étre recyclés [6].

Les matrices les plus courantes sont le poly (chlorure de vinyle) qui est utilisé dans la
fabrication des tuyauteries, le poly (acétate de vinyle) que nous trouvons dans les colles et
adhésifs, le polyéthylene dont nous nous servons pour fabriquer les jouets, les bouteilles de
shampoing ou les sacs de supermarchés, le polypropylene pour les boites alimentaires ou les
revétements de sols, le polystyréne qui intervient dans la composition des contenants

alimentaires, de la vaisselle jetable, des jouets ou des vitres [7].

1.3 Le polychlorure de vinyle (PVC)
1.3 1. Notion sur le PVC

Le Poly Chlorure de Vinyle est un polymére thermoplastique de grande consommation,
amorphe ou faiblement cristallin, connu sous le sigle PVC (sigle venant de I’appellation
anglaise (polyvinylchloride) [10].

Le PVC est un plastique de bonne stabilité dimensionnel, avec un retrait limité et bon
marché, il est aussi bon isolant électrique, assez peu combustible et résistant a la chaleur et non
polaire [6].

Il est issu d’une polymérisation de chlorure de vinyle monomere, dont la formule est :

—(CH,=CH —Cl) n—
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La figure 1.2, montre la réaction de polymérisation du chlorure de vinyle :

H H H H
\ / polymérisation I
C=C > -t C=C
/\ ||
H Cl H
Chlorure de vinyle Polychlorure de vinyle
(PVC)

Figure 1.2 : Réaction de polymérisation du monomeére de chlorure de vinyle [7].

Le monomere de chlorure de vinyle est fabriqué a partir de sel, matiere naturelle
abondante, a hauteur de 57 %, et de dérivés de pétrole, a hauteur de 43 %. Ces dérivés sont des
résidus issus de la transformation du pétrole brut en carburant. Apres polymérisation, le PVC
se présente sous forme de poudre, a laquelle en fonction de son utilisation finale sont ajoutés

différents adjuvants : lubrifiants, stabilisants, plastifiants, charges [11].

pétrole (43%) Ethyléne

Figure 1.3 : Schéma de fabrication du composant de base : la résine PVC [11].
1.3.2 Propriétés du PVC

Le PVC se présente sous forme d’une poudre blanche, inodore et inflammable et il
présente les caractéristiques suivantes :
a. Propriétés chimiques

Le PVC non plastifié résiste bien aux acides et bases, aux alcools et aux hydrocarbures
aliphatiques, par contre, le PVC nplastifié est sensible a certains solvants organiques

(aromatiques, cétonigues et chlorés) [6].
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b. Propriétés physiques

Le PVC est un polymere atactique donc essentiellement amorphe, mais il arrive que,
localement sur de courts segments de chaines, le PVC soit syndiotactique et puisse s‘organiser
en phase cristalline, mais le taux de cristallinité ne dépasse jamais 10 & 15%. Le PVVC amorphe

est transparent et relativement perméable a la vapeur d'eau.

Nous pouvons citer ces quelques propriétés physiques du PVC dans le tableau 1.1 :

Tableau 1.1 : Propriétés physiques du PVC [2].

Propriétés Spécification
Masse volumique (g/cmd) 1,38
Température d’auto-inflamation (°C) 600
Température de fusion (°C) 180

C. Propriétés electriques

Le PVC presente de bonnes propriétés isolantes [6].

d. Propriétés thermiques

Le PVC est sensible a la chaleur, sa température de fusion est de 180°C tandis que sa
température de transition vitreuse est de 80°C ce qui veux dire qu’il est rigide a température
ambiante mais devient caoutchouteux (faible résistance et grande déformation) au-dessus de
90°C [13].

Au contact d’une flamme, le PVC se décompose en libérant de l'acide chlorhydrique

gazeux mais il est auto extinguible. Les PVC plastifiés brulent plus facilement [6].

e. Propriétés mécaniques

Le PVC offre une excellente rigidité jusqu’au voisinage de sa température de transition
vitreuse, il offre une excellente résistance a 1’abrasion, mais il est relativement fragile au choc
a basse température (-10 °C). L’addition de plastifiants diminue la température de transition

vitreuse, ce qui permet de proposer un PVVC souple a des températures ambiantes [13, 14].
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Le tableau 1.2 résume les différentes propriétés mécaniques du PVC :

Tableau 1.2 : Les différentes propriétés mécaniques du PVC [13].

Type du PVC
PVC rigide PVC souple

Propriétés
Contrainte a la rupture (MPa) 50 10-20
Allongement a la rupture (%) 10-50 200 a 500
Résistance a la flexion (MPa) 70-80 Pas mesurable. Trop souple
Module de traction (MPa) 2400 Pas mesurable. Trop souple
Module de flexion (MPa) 2000 Pas mesurable. Trop souple
Dureté shore D * 70-80 20-40

* [’essai Shore D est indiqué pour les élastomeres durs aprés mesure a l’aide d’une aiguille a la pointe non
émoussee formant un angle de 30°.

1.3.3 Additifs du PVC

L’utilisation variée du PVC est rendue possible grace aux propriétés intéressantes du
polymére combiné aux procédés de transformation et a I’ajout d’additifs.

Nous appelons additifs (ou adjuvants) les substances mélangées physiquement aux
polymeres, destinées a modifier ou améliorer leur comportement en machine de transformation,
ou bien les propriétés d’usage des matériaux finis.

Les adjuvants peuvent étre des composés organiques ou organométalliques, souvent de

faible masse moléculaire par rapport a celle du polymeére, utilisés en faible concentration.

Les principaux additifs utilisés dans la transformation du PVC sont des stabilisants, des

plastifiants, des lubrifiants, des pigments des ignifugeants et des charges [12, 13].

a. Stabilisants

Ce sont des produits destinés a retarder, ralentir ou inhiber les processus responsables de
la dégradation. Nous pouvons définir le stabilisant comme une substance utilisée pour améliorer
la stabilité chimique du PVC aux températures de transformation.

Le stabilisant idéal devrait étre a la fois capteur de I’acide chlorhydrique, anti oxygéne et

filtre des rayons UV.
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Le but de la stabilisation du PVC est I’amélioration du comportement thermique du
polymere de telle sorte que nous puissions le transformer aux températures supérieures a son
point de décomposition. Nous distinguons des stabilisants thermiques qui sont des sels de

plomb, zinc, étain, ...etc [13].

b. Plastifiants

Le PVC est par nature un matériau rigide. L’ajout de plastifiants permet de le rendre
flexible. Nous obtenons ainsi du PVC souple dont le champ d’application est trés large :
emballages, cables, tuyaux d’arrosage, jouets, ...etc.

Les plastifiants les plus utilisés dans le PVC sont des esters organiques a haut point

d’ébullition et généralement de faible poids moléculaire [12].

C. Lubrifiant

Les lubrifiants facilitent la transformation du PVC et contribuent a ce que ce dernier
n’adhére pas aux surfaces de contact métalliques des machines. Il s’agit de cires organiques,
d’alcools gras, d’acides gras, d’esters ou de sels metalliques. Ils ne présentent aucun risque pour

la santé et n’interviennent qu’a trés faibles concentrations dans le PVC [12].

d. Pigments

Ce sont des substances généralement sous forme de fines particules, pratiqguement
insoluble dans les milieux de suspension, utilisées en raison de certaines de leurs propriéetes

optiques, protectrice ou décorative [13].

e. Ignifugeants

Le PVC rigide est ignifuge par nature. Des ignifugeants sont souvent ajoutés au PVC

souple étant donné que 1’ajout de plastifiants augmente son inflammabilité [12].

f. Charges

Nous désignons sous le nom général de charge toute substance inerte, minérale ou
organique qui, ajoutée a un polymere de base permet de modifier les propriétés mécaniques,
électriques ou thermiques, d’améliorer ’aspect de la surface ou bien simplement de réduire le
prix de revient du matériau transforme.

Les principales charges rencontrées sont le sulfate de baryum, le silicate de magnésium,

le carbonate de chaux et le silicate d’aluminium [13].
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1. 3. 4. Domaines d’application du PVC

Le polychlorure de vinyle trouve aujourd’hui de nombreuses utilisations dans 1’industrie.

Nous le trouvons dans de nombreux secteurs tels que [13] :

Dans la construction (Batiment) : tubes et raccords, chassis de fenétre, portes, gouttiéres,

revétements de sols ou de murs, piscines, canalisation, toitures, dalles de sol, ...

Dans le transport : La consommation du PVC dans ce secteur représente environ 3% de

sa consommation totale. Dans le secteur automobile, le PVVC souple est principalement
utilisé pour les piéces suivantes : protections de soubassements, carrosseries, tableaux
de bord, airbag, ...

Dans I’emballage : C’est le troisieme débouché pour ce polymere. 15% des matieres

plastiques sont utilisées dans I’emballage sont en PVC. En pratique, le PVC non plastifié
se retrouve dans : des flacons pour produits d’entretien et cosmétiques, films, feuilles,
bouteilles, récipients pour I’industrie alimentaire en sac, ...Et le PVC plastifié¢, plut6t
dans :
- Des poches pour conservation du sang, des solutés (comptabilisé dans 1’application
santé) ;
- Des films étirables pour produits alimentaires (protection et conservation) ;
- Des films rétractables pour palettes de transports ;
- Des films de protection d’articles de quincaillerie ;
- Des jouets.

Dans le secteur de la Santé : Elles en font le premier des matériaux plastiques utilises

dans le secteur médical, principalement pour la fabrication de :
- Poche pour la conservation du sang, des solutés ;
- Cathéters;
- Gants chirurgicaux ;
- Champs opératoires :
- Aleses;
- Matelas ;
- Sols hospitaliers ;
- Blisters;

- Revétement externe de flacons nébuliseurs en verre.

e Equipements électriques et électroniques : Le PVC est utilisé pour le gainage et isolant de

cable d’énergie ¢électrique jusqu’a 10 KV environ et des cables de télécommunications basse
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fréquence, les séparateurs de batterie, les accessoires de bureautique et micro-informatique

divers matériaux d’électroménager et de bricolage, etc.

La figure 1.4, montre la segmentation du PVC dans le monde.

Cables Transport
8 % 3%

Emballage
15 %

Batiment
55 %

Bien de
consommation
18 %

Figure 1.4 : Segmentation des applications du PVC [13].

1.3.5. Les avantages du PVC

Le PVC est un matériau qui offre de multiples avantages [12] :

- Reésistant aux intempéries, a l'usure du temps, aux flammes et a la plupart des agents
agressifs ;

- Imputrescible ;

- Insensible aux variations climatiques (contrairement a I'aluminium ou au bois) ;

- Bonisolant électrique, thermique et phonique ;

- Etanche aux gaz et aux liquides ;

- Léger;

- Malléable, le PVC se plie a toutes les contraintes ;

- Choix important de couleurs, motifs et finitions (imitation d’autres matériaux comme le
bois, la pierre, le marbre, le béton, etc.) ;

- Economique (moins cher que I’acier, le bois ou I’aluminium) ;

- Facile a entretenir ;

- Difficilement inflammable ;

- 100% recyclable.

- Isolant thermique et il supprime les phénomeénes de condensation sur les vitres.
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1.3.6. Les inconvénients du PVC

Le PVC présente d’importants avantages, cependant il posséde également certains
inconvenants qui sont [12] :
- Peu résistant aux UV, le PVC vieillit mal (jaunissement avec le temps) ;
- Toxique en cas d’incendie ou de combustion (contient de I’acide chlorhydrique) ;
- Non biodégradable ;

- Peu résistant a I'usure en tant que revétement de sol.

1. 4. Les renforts

Les renforts sont généralement des fibres filamenteuses (fibres organiques ou
inorganiques). Le role dun renfort varie en fonction de son type dans la structure du matériau.
Le but des renforts dans les matériaux composites est principalement d'ameliorer les propriétés
mécaniques de ces derniers en contribuant & améliorer leur résistance mécanique a la traction
et leur rigidité. Aussi améliorer certaines propriétés physiques thermiques (résistance a la
température, résistance au feu), électriques, etc. Le support doit également étre chimiquement
compatible avec la matrice du matériau composite. Il peut prendre plusieurs formes : fibres

courtes, granulés ou fibres continues (tissu ou texture unidirectionnel, multidirectionnel) [9].

1.4.1. Les fibres végétales

Une fibre végétale est une structure biologique principalement composée de cellulose,
hémicellulose et de lignine [15].

Le rapport cellulose, hémicellulose et lignine differe pour chaque fibre végétale et dépend
des agents de renforcement ou des charges naturelles présentes dans la plante. Chaque fibre se
présente sous la forme d'un matériau composite, dans lequel la lignine agit comme une matrice
pour encapsuler I'élément rigide (la cellulose). Les fibres végétales contiennent également des

extractibles, des protéines et certains composes inorganiques en plus petites proportions [6].
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La figure 1.5, montre la structure d’une fibre végétale.

0: angle microfibrillaire

k Fibrilles de cellulose

/

Lignine /;

et hemicellulose:

Figure 1.5 : Schéma de la structure d’une fibre végétale [11].

1.4.2. Classification des fibres végétales

Nous pouvons classer les fibres végétales selon plusieurs critéres de classification [5] :

- Selon I’organe de la plante : Fibres issues des tiges des plantes tel que : le jute, le lin,
I’ Arundo Donax, etc..., aussi celles qui sont issues des feuilles de la plante, tel que : le
sisal et la paille de graminée.

- Selon leur composition et leur teneur en lignine : Nous distinguons deux types de ces
fibres :

1. Fibres ligneuses (dures et rigides) provenant des végétaux ligneux tels que le bois,
2. Fibres non ligneuses (douces et souples) provenant des végétaux moins riches en

lignine tels que le jute et le lin.

1.4.3. Composition des fibres végétales

La composition chimique varie d'une plante a une autre et dépend de I’espece, de I'age de
la plante, des conditions climatiques, de la composition du sol et de la méthode d’extraction
utilisée [16].
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Les différents constituants des fibres végétales sont :

. La Cellulose :

La cellulose représente la molécule biologique la plus abondante sur terre. D’un point de
vue chimique, la cellulose est une macromolécule constituée par une trés longue chaine stéréo
réguliere composée de maillons de glucose CsH120s.

La cellulose possede une structure fibrillaire et partiellement cristalline. Les micro
fibrilles de cellulose sont constituées de zones cristallines ordonnées et de zones amorphes
totalement désordonneées.

Dans la zone cristalline, les chaines cellulosiques sont disposées parallelement les unes
aux autres, liees par des liaisons hydrogenes intra et intermoléculaires. Toutes les propriétés de
la cellulose sont étroitement corrélées a la forte densité des liaisons hydrogene qui se
développent entre les chaines. Les interactions moléculaires sont fortes et assurent 1’essentiel
de la cohésion tout en empéchant la penétration des reactifs. Grace a sa grande cohesion, la
cellulose est insoluble dans la plupart des solvants. La cellulose est de nature trés hydrophile
[17].

La figure 1.6, montre la structure chimique de la cellulose.

CH,OH CH,OH -
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Figure 1.6 : Représentation de la chaine cellulose [18].

29



Chapitre 1. Synthese bibliographique

. Hémicellulose :

Nous désignons par hémicellulose tout polysaccharide soluble dans I’eau et pouvant étre
extrait de la paroi des cellules végétales par des solutions acides.

Les hémicelluloses sont une classe de polymeres trés variés (de nombreux monomeres et
de nombreux branchements différents). Dans leurs états naturels, leur structure est fonction de
I’espéce végétale. Elles ont un degré de polymérisation compris entre 200 et 300.

Ce sont des polysaccharides dont la chaine principale linéaire est constituée respectivement de

xylose, de mannose et de galactose [18].

La figure 1.7 montre les unités mono-saccharidiques les plus représentatives des différentes

familles d’hémicelluloses.
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Figure 1.7 : Principaux glucides constituant les hémicelluloses [18].
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o Lignine :

La lignine est apres la cellulose, la matiere organigque renouvelable et la plus abondante a
la surface terrestre. La lignine originelle ou « protolignine » constitue la plus importante
fraction non saccharique des fibres végétales. C’est la matiére « incrustante » de la cellulose.
La lignine est constituée de polyméres phénoliques tridimensionnels, amorphes possédant trois
unités différentes de type pénylopropane : les alcools p-coumarylique, coniférylique et
sinapylique.

Parce qu’il est impossible d’isoler la lignine native du bois sans la dégrader, sa masse
moléculaire reste encore inconnue. Nous pouvons trouver des masses moléculaires
approximatives dont les valeurs moyennes sont de 5000 a 10000 g/mol pour les bois durs (des
feuillus), et de 20000 g/mol pour les bois tendres (des résineux).

La lignine est peu sensible a la dégradation biologique et contribue a la protection

naturelle des végétaux contre certaines attaques parasitaires [19].

La figure 1.8 présente les motifs élementaires de la lignine.

0DH oM e
: i "0 CH, CH,0“ i :‘ucul
oM o o

alcool coumarique alcool coniferylique alcool sinapylique

Figure 1.8 : Motifs élementaires de la lignine [19].
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Le tableau 1.3 montre la composition chimique de quelques fibres végétales.

Tableau 1.3 : Composition chimique de quelques fibres végétales [20].

Fibres Cellulose | Hémicellulose | Lignine | Pectine | Graisses Eau (0 Angl_e d_e
naturelles (%) (%) %) | (%) (%) au (%) m'C”Z‘:')b”"e
Chanvre 70-74 179-224 |37-57| 09 0.8 6.2—12 2-6.2
Lin 71 18.6 — 20.6 2.2 2.3 1.7 8-12 5-10
Jute 61715 136-204 | 12-13 0.2 0.5 12.5-13.7 8
Coton 85— 90 5.7 - 0-1 0.6 7.85-8.5 -
Sisal 66 — 78 10-14 10-14 10 2 10 - 22 10 - 22
Ramie 68.6-762 | 13.1-167 |06-07| 19 75-17 0.3 7.5
Kenaf 45 - 57 215 8-13 3-5 - - -
1.4.4. Avantages et inconvénients des fibres végétales

Les fibres végétales présentent de nombreux avantages qui les rendent attractives et
favorables a ’emploi. Mais, elles ont plusieurs caracteéres non désirables que nous ne pouvons
pas négliger mais qui peuvent étre améliorés par des traitements physiques ou chimiques. De
toute manicre, il n’existe pas de pieces industrielles a durée de vie illimitée. Tout matériau est

voué a devenir dechet [9].

Le tableau suivant présente les avantages et les inconvénients des fibres végetales utilisés

comme renfort dans les matériaux composites.
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Tableau 1.4 : Avantages et inconvenients des fibres végétales [2].

Avantages des fibres végétales

Inconvénients des fibres végétales

Disposant de  bonnes  propriétés
mécaniques spécifiques tel que la
résistance et la rigidité ;

Facile a recycler,

Un codt faible ;

Pas d’émission de CO3;

Ressource  renouvelable et  stock
disponible dans la nature ;

Demande peu d’énergie pour Etre
produite ;

Bonne isolation thermique et acoustique ;
Non irritante lors de la manipulation ;
Pas de résidus apres incinération ;

Non abrasif pour les outillages ;

Biodégradabilité.

La quantité¢ et la qualité des fibres
dépendent de I’environnement et de
I’humidité ;

Une reprise en eau importante : 8 ou 10
% du taux d’humidité ;

Non résistantes aux hautes températures
(> 230 °C) ;

Renfort discontinu ;

Pour des applications industrielles,

demande la gestion d’un stock.
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1.4.5. Arundo Donax (Canne de Provence)

L’Arundo Donax appartient a la famille des graminées et est distribu¢ de la région
méditerranéenne a la Chine et au Japon. Arundo Donax est une grande plante vivace
rhizomateuse, qui fleurit au cours de sa deuxiéme année. Les pousses aériennes naissent des
rhizomes souterrains et mesurent de 4 a 6 m de haut pour un diametre de 2.5 £ 0.3 cm. Les tiges
creuses sont divisées en nceuds et en entre-nceuds d'environ 5 cm de long. Les feuilles plates
alternes sont régulierement espacées sur deux rangs opposés et orientées dans le méme plan,

elles mesurent jusqu'a 86 cm de long et jusqu'a 7,4 cm de large a la base [21].

La figure 1.9 présente des branche d’Arundo Donax.

o e, e

Figure 1.9 : Branche d’Arundo Donax [21].

La composition et les propriétés physico-mécaniques d’ Arundo donax sont données

dans le tableau 1.5.
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Tableau 1.5 : Composition et propriétés physico-mécaniques d’Arundo Donax [22].

Fibre Arundo Donax
Cellulose (% poids) 43.2
Hemicellulose (% poids) 20.5
Lignine (% poids) 17.2
Taux de matiere seche (% poids) 98.1
Taux de cendre (% poids) 1.9
Densité 1.17
Résistance a la traction (MPa) 248
Module de Young (GPa) 9.4
Allongement a la rupture (%) 3.24

1.4.6. L’Arundo Donax entant que renfort

Le roseau géant Arundo Donax est une source de fibres lignocellulosiques utiles pour le
renforcement des matrices polymeres.

Des fibres courtes obtenues par le broyage des chaumes d'Arundo Donax ont été utilisées
comme renfort de résines époxydes. Fiore et al.[22], ont étudié I'effet de la teneur en poids (5,
10 et 15 %) et de la taille de la charge (<150 um, entre150 um et 300 pwm, entre 300 um et 500
um et entre 500 um et 2 mm) sur les propriétés mécaniques statiques et dynamiques des
composites résultants. Ils ont enregistré une augmentation des modules de traction, une
diminution des propriétés de résistance, et des modules de flexion comparables a ceux de la

résine époxy pure.

Ces fibres ont été choisies pour plusieurs raisons [22] :

- Il s'agit d'une plante qui pousse abondamment et naturellement dans la nature. Grace a
son taux de croissance élevé, elle représente une espece invasive et agressive dont
I'élimination est difficile.

- Comme indiqué précédemment, I'Arundo Donax est utilisé pour de nombreuses
applications : il est source de biomasse et sert de matiére premiere dans l'industrie des
instruments de musique. C'est également une source de cellulose pour Il'industrie du
papier et il joue un rdle important dans le renforcement des berges des riviéres et des
sols dans les zones humides.

- Il est largement répandu dans le monde entier. L'adaptabilité et le taux de croissance
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élevé de cette plante pourraient permettre d'accéder a de grandes réserves de matieres

premieres.

1. 4. 7. Arundo Donax dans ’artisanat

L'Arundo Donax est cultivé depuis des milliers d'années a des fins horticoles et
médicinales et, surtout, pour la production de roseaux destinés a la fabrication d'instruments de
musique, de papier et de matiéres premiéres énergétiques [23].

Dans le sud de I'Europe, 1’Arundo Donax est largement naturalisé dans les fossés et les
berges des riviéres et sert souvent d'abri contre le vent [21].

Beaucoup de ces utilisations ont été abandonnées et I’ Arundo Donax est considéré comme
une plante envahissante et indésirable capable d'altérer la faune, d'affecter le contrdle des

inondations et de créer de sérieux risques d'incendie [23].

1.5 Notion d’adhésion interfaciale (Fibre-Matrice)

L'adhérence entre la fibre et la matrice joue un role trés important dans les propriétés
finales des matériaux composites. En effet, si I'adhérence de la matrice fibreuse est mauvaise,
les propriétés mécaniques sont reduites. Le manque d'adhérence est géneralement lié au fait que
les fibres végétales sont hydrophiles et polaires, tandis que les polymeéres thermoplastiques
couramment utilisés dans ces composites sont hydrophobes et non polaires [11].

Afin d'améliorer I'adhérence de la fibre-matrice et d'augmenter sa stabilité thermique, il
existe différents traitements, au niveau des fibres, notamment pour améliorer leur dispersion et
leur adhésion dans la matrice polymere [6].

Les traitements qui ont été appliqués sur les fibres peuvent étre classés dans deux grandes
familles : les traitements physiques et les traitements chimiques. Dans les deux cas, le traitement

a une influence assez importante sur les propriétés des composites.

1.5 1 Traitement physique des fibres naturelles

Les traitements physiques peuvent entrainer des modifications de la structure et des
propriétés de surface des fibres de cellulose ou des substrats thermoplastiques [24]. Ces
traitements vont influencer la mouillabilité et I’affinité des fibres avec la matrice. Les méthodes

physiques les plus courantes sont résumées ci-dessous.
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o Le traitement thermique

Ce traitement consiste a exposer les fibres végétales a des températures élevées. Dans la
plupart des cas, le processus est effectué dans une atmosphére a faible teneur en oxygene. La
présence d'oxygéne provoquera une dégradation sévere de la cellulose, réduisant ainsi les
propriétés mécaniques des fibres végeétales [25].

Min ZhiRong et al. [26] ont exposé la fibre de sisal a de I'air en circulation a 150 °C
pendant 4 heures. La fibre est ensuite refroidie a température ambiante. R. Burgueiio et al. [27]
ont traité la fibre de chanvre a 80 °C sous vide. Les deux études ont conclu qu'une augmentation
de la température conduit a la formation de structures agglomérées entre les polyméres de la
paroi cellulaire, mais ce traitement conduit également a la dégradation des polysaccharides, ce

qui conduit a une diminution du I’hygroscopie du bois.
o L’irradiation par Ultra-violet

Il s'agit d'une meéthode alternative simple et intéressante pour greffer des surfaces
polymeres, notamment si nous souhaitons fonctionnaliser la surface cellulosique. Sreekala et
Thomas [28] ont exposé la fibre de palmier a un rayonnement 6 de 0,1 Mrad/h pendant 30
heures.

Ils ont prouve que cette méthode de traitement améliore les propriétés physiques de la

fibre (stabilite dimensionnelle, absorption d’humidité, etc.)

° Traitement Corona

Le traitement Corona ou effet couronne est une technique qui active la surface par
oxydation. La technologie est basée sur l'utilisation de haute tension (1500V) a haute fréquence
entre deux électrodes. L'air est ionisé et les électrons sont accélérés et réagissent donc avec les
surfaces adjacentes [20]. Cela conduit a une augmentation de la concentration des groupes
aldéhyde lorsque la surface de la fibre est activée [29].

Dans le cas des fibres de cellulose, le traitement corona conduit a une augmentation de
I'énergie de surface, de l'acidité et de I'alcalinité, ainsi que du rapport oxygéne / carbone (O / C)
[20]. Pour des niveaux de puissance de plus en plus élevés, Belgacem et al. [30] ont observé
une amélioration des propriétés mécaniques des composites cellulose / polypropyléne. Ragoubi
et al. [31] ont observé des résultats similaires en traitant la fibre de chanvre pour I'incorporer

dans une matrice en polypropyléne.
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o Traitement plasma froid

Ce traitement peut modifier la surface de la fibre sans affecter les propriétés intrinséques
du matériau. De plus, cette technologie ne nécessite pas l'utilisation de solvants et le temps de
traitement est court [32].

Avec un plasma oxygéne par exemple, divers groupes polaires tels que -OH-C, -C=0, -
COOH et -CO, peuvent étre introduits sur la surface des fibres traitées [20]. Des modifications
morphologiques et surfaciques des fibres de bois ont été observées par Yuan et al. [33] apres

traitement par des plasmas avec deux gaz différents : ’air et I’argon.

1.5.2 Traitement chimique des fibres naturelles

L'affinité chimique entre la fibre et la matrice augmente avec la modification chimique
de la fibre végétale. En fait, il consiste & modifier la cellulose. En effet, la zone cristalline est
plus susceptible d'étre attaquée par le réactif que la zone amorphe. Nous pouvons citer plusieurs
exemples de traitements chimiques, tels que le traitement a I'nydroxyde de sodium (NaOH), le
traitement au permanganate ou au silane, l'acétylation et le prétraitement avec différents agents
de couplage [34].

Cependant, les traitements a I'acrylique ou au silane favorisent la formation d'une liaison
covalente forte, donc augmentent la résistance a la traction et la rigidite des fibres. Par ailleurs
une augmentation de 1’allongement a la rupture des fibres aura lieu généralement.

Les propriétés mécaniques des fibres non traitées semblent plus intéressantes, mais lors
de I’incorporation dans une matrice pour former un composite, nous obtenons un produit final
beaucoup moins performant mécaniquement. Pour cette raison, il vaut mieux traiter les fibres

végetales. Le produit final obtenu présente des propriétés mécaniques plus importantes [4].

Les traitements chimiques les plus étudies sont résumées ci-dessous.

° Traitement au silane

Les silanes sont des composés chimiques de nature hydrophile avec différents
groupements associés au silicium tel qu’un chloro et un amino-silane ; ¢’est I’'un des meilleurs
agents de couplage utilisés dans les composites polymeére/fibres de bois. L’effet positif des
silanes sur la fibre cellulosique est li¢ a I’hydrolyse de ces derniers.

Les groupes hydroxyles des silanols réagissent alors avec ceux de la fibre cellulosique

pour former des liaisons éther (Figure 1.10 (a)). Dans le cas d’un traitement sans hydrolyse,
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nous obtenons les deux mécanismes : liaison covalente par éthérification ((Figure 1.10 (a)) et
liaison hydrogéne entre amine protoné et alcoolate de la fibre (Figure 1.10 (b)). Ce sont des
composés chimiques qui présentent une extrémité interagissant avec la fibre hydrophile et
I’autre avec la matrice, formant un pont entre eux. Dans le cas d’un traitement avec hydrolyse

du silane, seul le premier mécanisme se produit [4].

fibre fibre
| [ [
° 9 0
HO—Si—O—Si—OH N+
/ / P
N \
) ) )
/ il
\ \ {
N N HO—Si—OH
—_— I_
(a) | (b)
OH

Figure 1.10 : Représentation des liaisons se formant entre ’amino-silane A-1100 et les
groupements hydroxyles de la fibre : liaison covalente (a) et liaison hydrogeéne (b) [4].
Ainsi, bien que cela dépende des conditions de traitement (pH, tempeérature, nature du
silane...), le silane conduit généralement a une résistance en traction plus ¢élevée que le
traitement alcalin.
Il permet également d’améliorer I'interaction et la compatibilité entre la fibre et la matrice

selon la référence et favorise la résistance au cisaillement a ’interface de la fibre [4].

. Traitement alcalin a la soude

Le traitement a la soude est I'un des traitements chimiques les plus couramment utilisés
pour les fibres naturelles employées pour renforcer les polymeres. Ce traitement conduit a une
réduction des liaisons hydrogéne entre la cellulose et les deux autres composants (hémicellulose
et lignine).

L'addition de I'hydroxyde de sodium (NaOH) a la fibre naturelle favorise l'ionisation du

groupe hydroxyle selon la formule suivante :
Cellulose — OH + NaOH ——— > (Cellulose — 0" )Na* + H,0

La composition chimique de la fibre, a savoir la teneur en hémicellulose, la lignine, la
pectine ou encore les huiles est modifiée avec ce traitement, entrainant des modifications

dimensionnelles, morphologiques et mécaniques des fibres.
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Les propriétés thermiques des fibres végétales sont aussi influencées par le traitement
d’alcalinisation [4].

Ainsi, le traitement alcalin influence directement sur les fibrilles cellulosiques, le degré
de polymérisation, I'extraction de la lignine et des composés hémicellulosiques. Dans le
traitement alcalin, les fibres sont immergées dans une solution de NaOH pendant une période
bien déterminée [29].

Ray et al. [35] ont étudié I'effet du traitement des fibres de jute et de sisal avec une
solution de NaOH & 5% a température ambiante pendant 2 & 72 heures. Morrison et al. [36]
ont traité de maniére similaire des fibres de lin. Garcia et al. [37], ont montré que l'utilisation
de NaOH a 2% pour un traitement alcalin de 90 s a 200 ° C et a une pression de 1,5 MPa
provoquera la décomposition des fibres de lin en fibrilles. 11 a montré que l'alcalinisation
engendre une augmentation de la teneur en cellulose amorphe, qui endommage la cellulose
cristalline.

Valadez et al. [38] ont conclu que le traitement alcalin a deux effets principaux sur la

fibre végétale :

- Ilaugmente la rugosité extérieure pour I'amelioration de I'ancrage mécanique.

- Ilaugmente la quantité de cellulose a la surface de la fibre.

De ce fait, le traitement alcalin a un effet durable sur les propriétés mécaniques des fibres
de lin, notamment la résistance et la rigidité des fibres. Van de Weyenberg et al. [39] ont
montré que le traitement alcalin entrainait une augmentation de 30% des propriétés de traction
(résistance et module) des composites lin/époxy. Cette amélioration s'accompagne de
I'élimination de la pectine. Le traitement alcalin améliore significativement les propriétés
mécaniques des matériaux composites avec des renforts végétaux.

Mishra et al. [40] ont traité la fibre de sisal avec différentes concentrations de soude (5%
et 10%). La comparaison des deux matériaux composites (polyester/sisal) montre que la
résistance a la traction du matériau composite traité avec NaOH a 5% est meilleure que celle
du matériau composite traité avec du NaOH a une concentration de 10%. Ce qu’ils ont expliqué
par la délignification excessive des fibres végétales, qui sont affaiblies ou endommagées. La
résistance a la traction du matériau composite renforcé par des fibres végétales a fortement

chuté, dépassant une certaine concentration optimale de NaOH.
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. Traitement par acetylation

L’acétylation consiste a modifier la surface des fibres végétales pour la rendre moins
hydrophile. Le principe de ce traitement est de faire réagir les groupements acétyls (CH3CO-)
avec les groupes hydroxyles (-OH) de la fibre. Cette substitution rend ainsi sa surface
hydrophobe.

Les groupes hydroxyles engagées dans la réaction sont ceux de la cellulose amorphe et
ceux des constituants secondaires de la fibre (hémicelluloses et lignine). Grace a des liaisons
intermoléculaires fortes, les groupes hydroxyles des zones cristallines de la fibre sont
étroitement compactés et sont inaccessibles aux réactifs chimiques.

Le traitement d’acétylation permet d’améliorer la résistance au cisaillement interfacial, la
stabilite thermique et la résistance a la traction des fibres végétales. Cela a aussi pour effet de

réduire I’hygroscopie des fibres végétales [4].

1. 6. Mise en ceuvre des composites

Les différentes techniques utilisées pour la mise en ceuvre des composites renforcés par
des fibres naturelles se fondent sur les acquis relatifs aux composites renforceés de fibres
synthétiques [41]. Ces techniques incluent notamment 1’injection, moulage par compression,
moulage a vide et le moulage par transfert de résine. Avant la mise en forme finale des
composites, nous devons préparer des semi-produits qui peuvent étre sous différentes formes
[20] :

- Un support fibreux imprégné de poudre fixée ou non thermiquement.

- Un mélange de fibres thermoplastiques (matrice) avec des fibres de renfort, des fibres
de PP avec des fibres lignocellulosiques, par exemple.

- Des granulés mis en ceuvre par compoundage.

- Des granulés produits par extrusion.

Le compoundage et I'extrusion sont les méthodes les plus largement utilisées dans la
préparation de produits semi-finis. Le mélange consiste a mélanger des thermoplastiques qui
ont été préchauffés pour fusionner avec des fibres courtes dans un mélangeur centrifuge.

L’extrusion consiste & mélanger des thermoplastiques fondus et des fibres dans une
extrudeuse équipée d’une ou deux vis. Lors de l'alimentation, le taux d'amélioration est
généralement contr6lé par la dose. A la sortie, le matériau est extrudé a travers la filiere puis
refroidi. Le mélange consolidé peut ensuite étre découpé en granulés pour, par exemple, une
injection partielle [20].
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. L’injection

La qualité des pieces moulées par injection et la productivité élevée rendent cette
technologie de moulage largement utilisée dans la fabrication de piéces composites. Pour les
deux types de matiéres alimentant le systéme d’injection, obtenu par extrusion ou par
compoundage, l’injection se fait de facon classique similaire au cas des polymeéres
thermoplastiques non renforcés. La forme et le nombre de vis utilisées pour mélanger et faire
avancer le matériau fondu vers la sortie (buse) déterminent la qualité du matériau a la sortie. Le
moule est installé devant la buse et contient la cavité a remplir (Figure 1.11). Les différents
composants du systeme d'injection (moule, vis, buse, etc.) doivent prendre en compte
l'influence des fibres dans le matériau & injecter. En effet, le renforcement provoque

généralement une usure par frottement des composants du systeme [20].

La figure 1.11 illustre une presse pour injection de granulés pre-renforceés.
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Figure 1.11 : Figure illustrant une presse pour injection de granulés pré-renforcés [20].

o Moulage par compression

C’est I'un des procédés les plus économiques pour la production de grandes séries de
piéces de petites et de moyennes dimensions. Dans ce procéde, nous placons une préforme de
compound de moulage (résine, renfort, catalyseur et additifs déja pré-meélangés dans des
proportions optimales) dans la cavité d’un moule chauffé, ensuite nous la pressons aux
dimensions finales. Nous utilisons des pressions qui vont de 0.5 a 15 MPa [42]. La compression
fait généralement appel a des feuilles non-tissés composées de fibres végétales seules, ou

mélangées avec des fibres synthétiques [32].
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La figure 1.12 illustre le moulage par compression.

Chauffage Pression
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moulage
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Figure 1.12 : Figure illustrant le moulage par compression [42].

o Moulage sous vide

Les renforts fibreux sont placés a sec sur un film démoulant qui épouse les formes du
moule. Une membrane souple joue le réle de contre-moule et assure 1’¢tanchéité. Le vide créé
permet a la résine de se diffuser dans les renforts fibreux et cavités. Cette méthode pourrait étre
combinée avec un systéeme de chauffage qui servirait a polymériser la résine. Aux conditions
ambiantes, la pression qui fait couler la résine est égale a la pression atmosphérique de latm
[42].

La figure 1.13 illustre le moulage sous vide.
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Figure 1.13 : Figure illustrant le moulage sous vide [42].
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o Moulage par transfert de résine (RTM- Resin Transfert Molding)

C’est une technique utilisée généralement pour les résines thermodurcissables [32]. Le
moulage par transfert de résine consiste a imprégner un renfort placé a I’intérieur d’un ensemble
moule et contre-moule trés rigide et fermé. L’alimentation des résines est réalisée par le vide
ou par I’injection de la résine. Cette méthode permet d’atteindre des taux volumiques élevés
des fibres, d’ou I’obtention de piéces a caractéristiques mécaniques élevées. Ce procédé de

moulage convient a la réalisation de pieces profondes et de formes complexes [42].

La figure 1.14 illustre le moulage par injection de résine.
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Figure 1.14 : Figure illustrant le moulage par injection de résine [42].

1.7 Application des composites a base de fibres vegétales

La figure 1.15, illustre la répartition en volume du marché global des composites en
fonction de leur secteur d’application. Cette figure démontre clairement que la construction
présente la plus grande part du marché suivie par ’industrie automobile. Ces deux secteurs

d’applications seront donc détaillés dans la suite de ce chapitre.
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§ Automobile § Electroniques | Articles de sport
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Figure 1.15 : Diagramme illustrant la répartition des composites par utilisation [43].

1.7. 1. Utilisation des matériaux composites a fibre végétale dans I’automobile

L’utilisation des fibres végetales dans les matériaux composites est de plus en plus
courante dans I’industrie d’automobile. Cette volonté de développer I'utilisation de bio-
composites peut étre attribuée a un besoin croissant en véhicules plus sars, plus légers et donc
moins consommateurs en carburant puis que 1’intégration de composites renforcés de fibres
naturelles dans les véhicules peut permettre un gain de masse global de 10% pour des
performances mécaniques équivalentes a celles des composites traditionnels. Donnons
I’exemple de Mercedes-Benz qui utilise pour son modéle « Classe A » un composite renforcé
par des fibres de lin et de sisal servant comme garnitures intérieures de portiéres, dossiers de
sieges, moquette de garnissage des panneaux de portieres. Pour cette application, des non-tissés
a base de fibres végétales et de fibres thermoplastiques sont transformées par compression a
chaud [44].
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La figure 1.16, montre quelques applications des composites a fibres naturelles, dans

I’industrie d’automobile [43].

Figure 1.16 : Pieces intérieures de véhicules de constructeurs allemands (Mercedes E-
class (a), BMW (b)) et de constructeurs francais (Peugeot 308 (c), Lotus Eco Elise (d))
constituées de composites [43].

1.7.2 Utilisation des matériaux composites a fibre végétale dans la construction

Pour le batiment, nous citons I’exemple du chanvre, précisément la chénevotte (partie
boisée du chanvre) qui est utilisée en mélange avec la chaux ou des liants spécifiques pour
confectionner des mortiers, des bétons de chanvre, ou des briques de chanvre.

Les bétons de chanvre permettent de réguler I'nydrothermie, de garantir un confort

d'isolation thermique et d’apporter une correction acoustique [45].
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Figure 1.17 : Brique de chanvre [46].

Une autre fibre qui est aussi trés utilisée comme renfort dans les matériaux composites
pour les batiments est la farine de bois (Wood Plastic Composites, également appelés WPC) en
raison de sa légéreté et de ses bonnes propriétés mécaniques.

Les composites WPC, représentent 60% du marché de la construction, et aussi en termes
de codts d'entretien et de poids, ils constituent une alternative avantageuse aux terrasses
traditionnelles constituées uniquement de bois.

Le WPC est principalement extrudé en plaques de pont creuses ou pleines. Méme si les
profilés creux sont encore bon marché et légers, représentant 56% de la qualité de tous les
produits WPC en 2015, les profils solides WPC ont tendance a se développer, notamment pour

des raisons esthétiques et une meilleure résistance aux intempéries [43].

Figure 1.18 : Lames de terrasse en WPC pleines (gauche) et creuses (droite) [43].

47



CHAPITRE 2

Matériaux utilises et
technigues expérimentales



Chapitre 2. Matériaux utilisés et techniques expérimentales

Chapitre 2. Matériaux utilisés et techniques expérimentales

2. 1. Matériaux et réactifs utilisés
2.1. 1 Polychlorure de vinyle (PVC)

Le polymére utilisé dans la matrice pour 1’élaboration des matériaux composites est le
Polychlorure de vinyle SE-950 fabriqué par I’entreprise américaine SHINTECH. Le tableau 2.1
résume les principales caractéristiques du PVVC SE-950.

Tableau 2.1 : Caractéristiques du PVC SE-950.

Caractéristiques Spécification Normes
Aspect Poudre blanche -

Indice de viscosité 65— 67 DIN53726
Viscosité (cSt) 0,890 - 0,920 ASTMD-1243
Densite 0,51-0,59 ASTMD-1895

2.1. 2. Additifs du PVC

a. Plastifiant

Le plastifiant utilisé au PVC est le di-octylphtalate (DOP) qui est fourni par I’entreprise
SARL POLYCOMEX. Sa formule brute est C24H3sO4 dont la structure est :

Figure 2.1 : Structure chimique du plastifiant DOP.

Les propriétés physico-chimiques du DOP sont données dans le tableau 2.2.
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Tableau 2.2 : Caractéristiques physico-chimiques du DOP.

Caractéristiques Unités Spécification Normes
Aspect - Huileux limpide -

Masse molaire g/mol 390,6 -

Masse volumiquea20°C Kg/l 0,982-0,986 ASTMD 1298-90
Acidité mgKOH/g <0,1 ASTMD 1045-86
Indice de viscosité a 20°C cSt 75-85 ASTMD 445-88
Indice de viscosité a 25°C cSt 55-60

Teneur en ester % 99-99,8

Point d’éclaire °C >190 ASTMD 93-90
Teneur en eau ppm <1000 ASTME 203-92
Indice de réfraction - 1,485-1,487 ASTMD 1045

b. Stabilisant thermique a base de Ca/Zn

Le Ca/Zn est un stabilisant non toxique avec une bonne stabilité thermique, bonne
rétention de la couleur, une excellente résistance a la lumiere et représente de bonne propriétés
diélectriques et mécaniques, il est recommandé pour étre utilisé dans diverses applications
comme I’isolation des fils ¢électriques et des cables en PVC. Il est fabriqué par ’entreprise
BAERLOCHER dont ces principales caractéristiques physiques sont représentées dans le
tableau 2.3.

Tableau 2.3 : Caractéristiques physiques du stabilisant thermique Ca/Zn.

Caractéristiques Unités Spécifications
Aspect - Poudre blanche
Masse volumique g/cm® 0,37
Teneur en Zn % 2,25

C. Lubrifiant

Le lubrifiant utilis¢ est I’acide stéarique (lubrifiant interne C1gH350,) fabriqué par
I’entreprise PALMAC.

Les caractéristiques de I’acide stéarique sont données dans le tableau 2.4.
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Tableau 2.4 : Caractéristiques de ’acide stéarique.

Caracteristiques Unités Spécifications
Indice de saponification - 199-209
Indice d’acide - 198-208
Indice d’iode - 3

Taux d’humidité % 0,1

2.1. 3. La fibre végétale (I’Arundo Donax)

L’Arundo Donax collectée dans notre étude provient de la forét de Saoula (Alger). Pour
préparer la fibre végétale d’Arundo donax FAD, la plante a subi plusieurs étapes de pré

traitement :

- Découpage de la plante en plusieurs morceaux de 5 cm;

- Lavage cinq fois a I’eau ordinaire des morceaux obtenus afin d’¢liminer le maximum
d’impuretés solubles dans I’eau ;

- Séchage a ’air libre pendant 48 heures ;

- Broyage a I’aide d’un broyeur d’épice ;

- Tamisage des fibres obtenues avec un tamis de 500 micrométres afin d’obtenir une fibre

de granulométrie < 500 pm.

La figure 2.2 montre les étapes du broyage de I’ Arundo Donax.

Figure 2.2 : Etapes de broyage de I’Arundo Donax.
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2.1. 4. Réactifs

> Hydroxyde de sodium (NaOH)

L’hydroxyde de sodium est le réactif utilis¢ pour le traitement chimique de la fibre

végétale d’ Arundo Donax, fourni par SIGMA-ALDRICH.

Les propriétés de ’hydroxyde de sodium sont données dans le tableau 2.5.

Tableau 2. 5: Propriétés de ’hydroxyde de sodium.

Propriétés Valeur

Pureté (%) 98

Masse molaire (g/mol) 39,997

Masse volumique (g/cmd) 2,13
2. 2. Techniques expérimentales

2.2. 1. Traitement de la fibre d’Arundo Donax (FAD) a la soude

La fibre a éte traitée selon la méthode décrite par Sahi et al. [47], comme suit :
La fibre est trempée dans une solution de NaOH a 1 % pendant 2 h a température ambiante,
ensuite la fibre a été lavée plusieurs fois avec de I'eau pour enlever les traces de NaOH collées

a la surface de la fibre. Enfin, cette derniére a été sechée a 30 °C pendant 48 h.

La figure 2.3 présente le schéma du processus du traitement chimique de la FAD.
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NaOH (1%)

Fibre végétale
non traitée

Décartation

Traitement
pendant 2 heures

Fq%n

Séchage dans
une étuve

Fibre végétale
traitée

Figure 2.3 : Schéma du processus du traitement de la FAD.

2.2.2. Mise en ceuvre des composites PVC/FAD

L’¢laboration des composites PVC/FAD a ¢été effectuée au sein de I’entreprise

TRANSPOLYMERES a Alger, selon les procédeés suivants :

2.2.2. 1. Préparation du « compound *»

Le PVC, le lubrifiant (acide stéarique), le stabilisant (Ca/Zn) et le plastifiant (DOP) sont
mélangés dans la chambre d’un turbo mélangeur de marque Papenmier type LOHER tournant
a une vitesse de 2000 a 3000 tr/min a une température ne dépassant pas les 100°C. Pour éviter
la pré-gélification, nous refroidissons le mélange jusqu’a 40°C puis nous effectuons la

décharge. Cette opération dure 15min. Nous obtenons un mélange sec appelé « compound ».

* Compound signifie le PVC SE-950 mélangé avec les adjuvants.

La composition massique du compound est donnée dans le tableau 2.6.

Tableau 2.6: Composition massique du « compound ».

Constituants PVC DOP CalZn Acide stéarique
Teneurs (%) 51,4 45 3 0,6
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2.2.2. 2. Préparation du mélange PVC/FAD

Cette étape consiste & mélanger le « compound » obtenu précédemment avec la fibre
d’Arundo donax pendant Smin pour obtenir un mélange avec une bonne dispersion. Le mélange

PVC/FAD obtenu pour chaque formulation est de masse de 160 g.

La figure 2.4 présente le moulin a café utilisé pour le mélange des différentes formulations.

Figure 2.4 : Mélangeur a cylindre (moulin a cafe).

La composition massique des différentes formulations PVC/FADNT et PVC/FADT
élaborées est rapportée dans le tableau 2.7.

Tableau 2.7: Composition massique des différentes formulations PVC/FAD.

Formulations
Fo F10 F20 F30 F40
Compositions (%)
PVC 100 90 80 70 60
FADNT 0 10 20 30 40
FADT 0 10 20 30 40
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2.2.2.3. Moulage par compression

Les différents mélanges de PVC/FADNT et PVC/FADT obtenus précedemment sont
introduits dans un moule (figure 2.5.a) entre deux plaques d’une presse de marque
DARRAGON (figure 2.5.b) chauffé a une température de 160°C. Un préchauffage est réalisé
jusqu’a une fusion préliminaire du mélange pendant Smin, ensuite nous compressons le moule

sous une pression de 220 bars tout en activant le systéme de refroidissement a eau jusqu’a une

température de 30°C et enfin nous obtenons des plaques de dimension 260x140x2 mm? (figure
2.6).

Figure 2.5 : (a) Forme du moule, (b) La presse a table DARRAGON.

Figure 2.6 : Forme des plaques des composites.

Les plaques ainsi obtenues sont par la suite découpées par un emporte-pieéce normalisé

(figure 2.7) sous forme d’haltéres, qui seront utilisées dans les différents tests de caractérisation.
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Figure 2.7 : (a) Emporte-piéce, (b) Eprouvettes des différentes formulations.

2. 3. Techniques de caractérisations

2.3. 1. Caractérisation de la fibre d’Arundo Donax non traitée (FADNT) et de la
fibre d’Arundo Donax traitée (FADT)

2.3.1. 1. Détermination de la densité

La détermination de la densité a été réalisée en utilisant la méthode pycnométrique selon
la norme NFT 51-063.

La densité (dech) est determinée par la relation (1) :

22 dgy, (1)

déch= ————
mq+my—m3

Avec :

dech : la densité de 1’échantillon.

mz : la masse du pycnomeétre plein de 1’éthanol.

mz : la masse de I’échantillon seul.

m3 : la masse du pycnometre plein de liquide avec I’échantillon immergeé.

deth : 1a densité de 1’éthanol.
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2.3.1.2 Détermination de la matiére séche et du taux d’humidité

2g d’échantillon sont pesés (PQ) dans un creuset en ceéramique de masse (P1)
préalablement taré. 1l est placé dans une étuve a 105°C pendant 24h. Le creuset est ensuite retiré
de 1’étuve, mis dans un dessiccateur et pesé (P2). La teneur en matiére séche est donnée par la
formule suivante :

%MS="2"1%100  (2)
0

Avec :
Po: poids de la prise d’essai.
P1: poids du creuset vide.

P : poids du creuset avec le résidu.
Le taux d’humidité (Th) est déterminé par ’expression suivante :
%Th =100 - %MS (3)

2.3.1.3. Spectroscopie IRTF-ATR

La composition chimique et structurale des fibres d’Arundo Donax est obtenue a la
température ambiante au moyen de la technique de la spectroscopie Infra-Rouge a Transformée
de Fourier par une Réflexion Totale Atténuée (IRTF- ATR). L'équipement utilisé est de marque
"Perkin-Elmer". 1l est piloté par ordinateur équipé du logiciel de traitement "Perkin Elmer
Spectrum". La résolution est de 4 cm™ dans une gamme spectrale de 4000-400 cm™.

Pour la préparation des échantillons, les faisceaux de fibres ont été coupés puis broyés
afin d’obtenir une poudre. Cette dernicre est placée sur le cristal ATR de la machine et introduite

avec précaution a l'intérieur de la chambre d'analyse.

2.3. 2. Caractérisation des composites PVC/FADNT et PVC/FADT

La caractérisation des matériaux composites élaborés est effectuée par différentes

méthodes d’analyses de caractérisation a savoir :

- L’analyse spectrale par infrarouge a transformé de fourrier IRTF-ATR.
- Propriétés physiques : mesure de la densité et test d’absorption d’eau,

- Propriétés mécaniques : test de traction et de dureté shore D.
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2.3.2. 1. Spectroscopie IRTF-ATR

Dans cette partie, nous avons réalise les mémes analyses citées précédemment au point
2. 3. 1. 3. en utilisant du PVC vierge et les composites PVC/FADNT et PVC/FADT chargé a
30%.

2.3.2. 2. Mesure de la densité

La densité a été déterminée au niveau de I’entreprise « CABEL » en utilisant un
densimétre modele DSM (figure 2.8). La détermination de la densité des échantillons est
réalisée par l'intermediaire de la mesure de la poussée d'Archiméede exercée sur le volume

d'échantillon immergé dans I'eau distillée de température connue.

Figure 2.8 : Densimétre DSM.

2.3.2.3. Test d’absorption d’eau

Ce test a été réalisé au niveau du laboratoire du département de génie chimique au sein
de I’Ecole Nationale Polytechnique d’Alger. Avant d’effectuer ce test, nous avons élaborer des
disques de 52mm de diamétre de de 2mm d’épaisseur pour chaque formulation, puis chaque
disque a été pesé avec une balance analytique de précision 0,0001g. Ensuite nous immergeons
les disques dans un récipient d’eau distillée a la température ambiante. Chaque 24h, nous
faisons un prélévement et nous enlevons toute 1’eau superficielle avec du papier absorbant et
nous pesons de nouveau les disques. Ce test continue jusqu’a ce que la masse des disques reste

constante. Pour chaque formulation, deux disques ont été testées.
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Le pourcentage de la masse d’eau absorbée est donné par la formule suivante :

Am(%) ="M x 100 (4)

my
Avec :

Mo : masse initiale du disque.
m : masse du disque a I’instant ‘t’.

Am : pourcentage de la masse d’eau absorbée.

2.3.2. 4. Test de dureté

La mesure de la dureté shore D a été réalisée au niveau de laboratoire de 1’entreprise
privée des cables électriques « CABEL », a Alger. Le but de cet essai est de mesurer la dureté
des plastiques et élastoméres et d'esquisser les propriétés de surface du matériau selon la norme
DIN 53505.

L’essai consiste a soumettre un effort tendant a enfoncer I’aiguille pointue en acier
(poingon) d’un durométre shore D (figure 2.9), sur une plaque carrée de masse 5g. Cette dureté
est mesurée sur une échelle de 0 a 100 ou plus le pénétrateur s’enfonce dans le matériau, plus
ce dernier est mou et plus la limite d’¢lasticité est basse (ou bien plus le matériau est mou plus

la mesure de la dureté diminue). Les essais de dureté sont tres utilisés en raison de leurs

implicité et de leur caractere peu destructif.

Figure 2.9 : Duromeétre shore D.
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2.3.2.5. Test de traction

L’essai de traction est mis en ceuvre afin d’évaluer le comportement mécanique des
matériaux utilisés pour cette étude. Il permet d’accéder aux propriétés élastiques de rigidité et
de rupture, cet essai nous permet de déterminer certains parametres tels que la résistance a la
traction, le Module de Young et I’allongement a la rupture.

La mesure des propriétés mécaniques a la rupture des éprouvettes élaborées a été
effectuée au niveau du laboratoire de I’entreprise privée des cables électriques « CABEL » sur
une machine de marque MTS Criterion (figure 2.10) selon la norme NFC 32-200. Les
éprouvettes subissent un étirement sous une vitesse constante de 50 mm/min jusqu’a la rupture
de I’échantillon. La machine est pilotée par ordinateur a I’aide d’un logiciel de type TXW qui
effectue tous les calculs nécessaires a I’obtention de la résistance a la traction et 1’allongement

a la rupture.

Figure 2.10 : Machine de traction.
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3.1. Caractérisation de la fibre d’Arundo Donax
3.1. 1. Caractérisation physico-chimique de la FADNT et la FADT

Cette partie de 1’étude résume les différents résultats de la caractérisation physico-
chimique de la fibre d’Arundo Donax non traitée (FADNT) et de la fibre d’Arundo Donax
traitée (FADT), telles que la densité, le taux de matiére seche et le taux d’humidité obtenus
expérimentalement.

Les différents résultats obtenus sont enregistrés dans le tableau 3.1.

Tableau 3.1 : Caractéristiques physico-chimiques de la FADNT et de la FADT.

Charge FADNT FADT
Caracteéristiques
Densité 1,27 1,50
Taux de matiere séche (%) 95,35 93,01
Taux d’humidité (%) 4,65 6,99

La faible densité est l'une des caractéristiques qui rendent les fibres naturelles
intéressantes pour les chercheurs en développement de matériaux. La légéreté des matériaux
composites peut contribuer a réduire la consommation d'énergie.

D’apres les résultats enregistrés, nous voyons que la fibre d’Arundo Donax traitée a une
densité supérieure a celle non traitée. En effet, le traitement alcalin élimine la majeure partie
des contenus moins dense telle que I'némicellulose, la lignine et les autres extractibles dans la
fibre Arundo Donax, ce qui conduit & ’augmentation de la teneur en a-cellulose dans la
composition chimique qui est le-plus dense. En effet, la densité des cristaux de cellulose parfaits
est située autour de 1,58-1,59 [48, 49].

Quant a la teneur en matiere seche, apres traitement chimique de la fibre d’ Arundo Donax,
une diminution de 2,45 % est enregistrée. Compte tenu du fait que la matiere seche des fibres
végetales contient une grande quantité de cellulose, d'hémicellulose et de lignine, et comme
mentionné précédemment, le traitement chimique a I'nydroxyde de sodium peut éliminer la
majeure partie de I'hémicellulose et de la lignine contenues dans la fibre de I’ Arundo Donax,

donc la quantité ou le taux de matiére seche diminue.
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Pour le taux d'humidité, une augmentation de ce paramétre a été enregistrée apres
traitement chimique de la fibre d’Arundo Donax. Cela est probablement dii au traitement
chimique effectué.

3.1.2 Spectroscopie IRTF-ATR

Les différentes fréquences d’absorption des fibres utilisées sont enregistrées dans le

tableau 3.2 :

Tableau 3.2 : Les bandes d’absorption enregistrées pour une fibre lignocellulosique [50].

Nombre d’onde (cm™) Type de vibration
3100-3550 Vibration d'élongation des hydroxyles O-H.
i Vibration d’élongation asymétrique et Symétrique des
2850-2950 groupements C-H du groupe C-Ha.
1735 Vibration des groupements carbonyles C=0.
1600-1650 Vibration d’¢longation des hydroxyles O-H de I’eau.
1570 Vibration du cycle aromatique.
1400-1460 Vibration de déformation asymetthue des liaisons C-H du
cycle aromatique.
1230-1270 Vibration de déformation des liaisons C-H.
Vibration de déformation des liaisons C-O-C de la cellulose et
1030 on
de ’hémicellulose.

La figure 3.1, illustre les spectres IRTF-ATR de la FADNT et de la FADT. D’aprés cette
figure, nous constatons une large bande due a la liaison hydrogéne du groupement hydroxyle
apparait autour de 3350 cm™ et qui est caractéristique de la vibration d’élongation des
hydroxyles O-H de la fibre. L’air de ce pic est plus intense pour la FADNT, ce qui est expliqué
par la diminution de la concentration des groupements hydroxyles aprés le traitement avec
NaOH.

Les différentes bandes d’absorption enregistrées sur la FADNT et la FADT sont comme
suit :

- Nous observons une bande entre 2850 et 2950 cmcorrespondant aux vibrations
d’¢longation asymétrique et symétrique des groupements C-H du groupe C-Ha.

- A 1735 cm?, une bande correspondante aux vibrations des groupements carbonyles
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C=0.

Entre 1600 et 1650 cm™ qui peut étre assigné aux vibrations d’élongation des
hydroxyles O-H de I’eau.

A 1570 cm, qui peut étre assigné a la vibration du cycle aromatique.

A 1400-1460 cm™, qui correspond aux vibrations de déformation asymétrique des
liaisons C-H du cycle aromatique.

A 1230-1270 cm, qui correspond a la vibration de déformation des liaisons C-H.

A 1030 cm™, qui peut étre assigné a la vibration de déformation des liaisons C-O-C de

la cellulose et de ’hémicellulose.

Nous remarquons que toutes les bandes enregistrées pour la FADNT ont diminuées apres

le traitement chimique ce qui montre que ce dernier élimine une quantité de lignine et

d’hémicellulose. Ces résultats corroborent avec d’autres travaux de recherche effectués sur
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Figure 3.1 : Spectre IRTF-ATR de la FADNT et la FADT.
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3.2 Caractérisation des composites PVC/FADNT et PVC/FADT
3.2. 1. Spectroscopie IRTF-ATR

L’analyse spectrale par IRTF-ATR est effectuée dans le but d’étudier I’existence
d’éventuelles interactions entre la matrice thermoplastique PVC et les fibres d’ Arundo Donax

traitée et non traitée.

Le tableau 3.3 donne les différentes fréquences d’absorption de la matrice PVC.

Tableau 3.3 : Les différentes fréquences d’absorption caractéristiques pour le PVC pur
[50].

Nombre

750-850 830-970 1200-1260 2850-2970 2970
d’onde (cm™)
Type de Elongation | Déformation | Déformation | Elongation Elongation
vibration C-CI CH> CH CH> CH

La figure 3.2, montre les spectres IRTF-ATR du PVC et des composites a 30 % de charge
en fibre traitée et non traitée.
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Figure 3.2 : Spectre IRTF-ATR du PVC et des composites F30 non traité et traite.
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D’aprés cette figure, nous voyons que toutes les bandes enregistrées sur le spectre du PVC
et des composites correspondent a celles données dans le tableau 3.2 et le tableau 3.3, comme
suit :

Les principaux pics d’absorption obtenus pour le PVC vierge sont :

- A 700-750 cm, nous remarquons un pic qui correspond a la vibration d’élongation de
la liaison C-ClI.
- A 1200-1260 cm™, un pic qui correspond a la vibration de déformation des liaisons C-
H.
- A 2850-2950 cm?, des pics qui correspondent aux vibrations d’élongation asymétrique
et symétrique des groupements C-H du groupe CHo.
- Les principaux pics d’absorption obtenus pour les composites F30 non traité et traité
sont :
- Une large bande autour de 3350 cm™ qui correspond a la vibration d’élongation des
hydroxyles O-H de la fibre.
- A 2850-2950 cm?, des pics correspondant aux vibrations d'élongation symétrique et
asymétrique de la liaison C-H du groupes (-CH>).
- A 1735 cm?, un pic correspondant a la vibration des groupements carbonyles C=0.
- A '1600-1650 cm™des pics sont attribués aux vibrations d’élongation des hydroxyles
O-H de I’eau.
- A 1400-1460 cm™des pics correspondant aux vibrations de déformation asymétrique
des liaisons C-H du cycle aromatique.
- A 1230-1270 cm™un pic correspondant a la vibration de déformation des liaisons C-
H.
- A 1030 cmune bande qui caractérise les vibrations de déformation des liaisons C-

O-C de la cellulose et de I’hémicellulose.

Nous pouvons remarquer une diminution de [Dintensit¢ des différentes bandes
d’absorption du PVC avec I’introduction de la FADNT et la FADT dans la matrice PVC. Selon
Mindivan et al. [53] ce résultat est expliqué par le fait que la fibre empéche les vibrations

intermoléculaires.
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3.2.2. Test de densité

Les résultats du test de densité du PVC (« compound ») et des composites PVC/FADNT
et PVC/FADT pour les différents taux de charge présentés sur les figures 3.3 et 3.4
respectivement, montrent qu’il y a une légére augmentation non considérable apres
I’introduction de la FADNT sur les différents composites par rapport a la matrice vierge. Cela,
est explique par le fait que la densité de la FADNT est légérement supérieure a celle du PVC.
Par contre, nous avons enregistré une augmentation plus considérable de la densité avec
I’accroissement du taux de fibre traitée dans le PVC. Cette augmentation est 2,48% pour un
taux de charge de 40% en FADT. L’augmentation de la densité est attribuée aux rongements de
la structure de la fibre. Du fait que la masse volumique de la fibre traitée est supérieure a celle

du PVC, donc, ’augmentation du taux de fibre augmente la densité du composite.

mPVC B PVC/FADNT
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Figure 3.3 : Densité du PVC et des composites PVC/FADNT en fonction du taux de
charge.

67



Chapitre 3. Résultats et discussion

mPVC B PVC/FADT

1.25

1

:g 0.75
%)
c
[<5]

O os

0.25

0

0 10 20 30 40

Taux de charge (%0)

Figure 3.4 : Densité du PVC et des composites PVC/FADT en fonction du taux de
charge.

En comparant les résultats des deux tests de densité précédent (figure 3.5), nous
constatons que la densité des composites PVC/FADT est supérieur par rapport aux composites
PVC/FADNT pour les différents taux de charge, ceci est d au fait que la densité de la FADT
est supérieure a celle de la FADNT (tableau 3.1).

mPVC ®PVC/FADNT ®mPVC/FADT
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Figure 3.5 : Densité du PVC et des composites PVC/FADNT et PVC/FADT en fonction
du taux de charge.
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3.2.3. Test d’absorption d’eau

La détermination de l'absorption d'eau est un paramétre important, car le principal
probléme de I'utilisation des fibres lignocellulosiques comme charges dans les matériaux
composites est leur sensibilité a I'nhumidité, qui peut conduire a une diminution des propriétés
mécaniques.

Les cinétiques d’absorption d’eau par le PVC et les matériaux élaborés avec la FADNT
et la FADT sont présentées sur les figures 3.6 et 3.7 respectivement. Selon les résultats obtenus,
nous constatons que le PVC vierge enregistre une absorption d’eau négligeable qui est de
I’ordre de 0,31%. Ce qui est di a la nature hydrophobe de ce polymere. Pour les différents
diagrammes enregistrés sur les matériaux chargés, il est observé que tous les composites
enregistrent la méme allure qui se traduit par une augmentation notable dans le taux
d’absorption d’eau avec le temps d’immersion et avec 1’augmentation du taux de charge en
fibre de I’Arundo Donax. Cela est expliqué par le caractere hydrophile des fibres, due a la
présence des groupements hydroxyles qui forment avec les molécules d’eau des liaisons
hydrogenes. Donc plus le taux de charge augmente plus la concentration en OH des composites

est ¢élevée et le taux d’absorption d’eau devient plus important [54].

Nous remarquons que toutes les courbes ont la méme allure constituée principalement de

3 étapes :

1% étape : la courbe est une droite linéaire, ce qui signifie que la vitesse d’absorption est

constante et maximale.
2éme

étape : I’allure est courbée, ce qui signifie que la vitesse d’absorption ralentit.

3°Me étape : la courbe devient constante ou a I’état stationnaire.

Les composites a fibres non traitées PVC/FADNT avec 10, 20, 30 et 40 % de charge se
saturent en moyenne apres 30, 14, 16 et 4 jours respectivement. Les composites a fibres traitées
PVC/FADT avec 10, 20, 30 et 40 % de charge se saturent en moyenne apres 32,18, 20 et 8 jours

respectivement.
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Figure 3.6 : Evolution du taux d’absorption d’eau du PVC et des composites

PVC/FADNT.
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Figure 3.7 : Evolution du taux d’absorption d’eau du PVC et des composites
PVC/FADT.

La comparaison des taux d’absorption des composites chargés avec la FADNT et la
FADT pour les différents taux de charge est donnée sur la figure 3.8. Nous remarquons que les
composites PVC/FADT ont un taux d’absorption d’eau inférieur par rapport aux composites
PVC/FADNT pour les différents taux de charge. Une diminution de 1,24%, 1,67%, 0,16% et
0,86% pour les formulations F10, F20, F30 et F40 respectivement a été enregistrée sur les
matériaux chargés avec la fibre traitée. Cela est dd au traitement chimique par 1’hydroxyde de

sodium qui a substitué les groupements hydroxyles de la fibre par des groupements
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hydrophobes. En effet, le traitement chimique avec NaOH est connu pour son r6le dans la
réduction du caractére hydrophile, réduisant ainsi l'absorption d'eau de la fibre. Ce résultat

corrobore avec beaucoup de travaux de recherche [48, 55 et 56].
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Figure 3.8 : Comparaison du taux d’absorption d’eau du PVC et des composites
PVC/FADNT et PVC/FADT.

3.2. 4. Test de dureté

Les résultats de la dureté Shore D du PVC et des composites PVC/FADNT et PVC/FADT
en fonction du taux de charge sont donnés sur les figures 3.9 et 3.10 respectivement. Nous
pouvons voir que la dureté augmente a mesure que le taux de charge augmente dans la matrice
car la fibre d’ Arundo Donax est caractérisée par une rigidité supérieure par rapport a la matrice
vierge, ce qui augmente la dureté des composites PVC/FAD. Les caractéristiques mécaniques
de la fibre d’ Arundo Donax sont 9.4 GPa du Module de Young, 248 MPa de contrainte et 3.24%
en Allongement a la rupture [22].

Des résultats similaires ont été enregistrés par d’autres chercheurs en introduisant des
fibres dures dans des matrices thermoplastiques [57-59].

Une augmentation de 35.56% a été enregistrée pour la formulation F40 par rapport au
PVC vierge.
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Figure 3.9 : Dureté shore D du PVC et des composites PVC/FADNT avec 10, 20, 30 et

40% de charge.
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Figure 3.10 : Dureté shore D du PVC et des composites PVC/FADT avec 10, 20, 30 et
40% de charge.
La figure 3.11 montre une comparaison des résultats de la dureté Shore D des composites
PVC/FADT et PVC/FADNT. Nous pouvons voir que les matériaux chargés en FADT ont une
dureté plus élevée par rapport a ceux chargés avec la FADNT. L'augmentation de la dureté

apres traitement chimique est due a : i) la rigidité des fibres d’Arundo Donax par rapport le
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PVC vierge, ii) une meilleure interaction interfaciale entre le renfort et la matrice, et iii) une
répartition homogéne des fibres dans la matrice. Rahman et al. [59] et John et al. [60] ont

également rapporté la méme explication.
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Figure 3.11 : Dureté shore D du PVC et des composites PVC/FADNT et PVC/FADT
avec 10, 20, 30 et 40% de charge.

3.2.5. Test de traction

Pour faire ressortir les principales conclusions du comportement en traction de nos
matériaux composites et sur l'effet bénéfique de nos deux types de fibres comme renfort dans
une matrice PVC, nous avons rassemblé sous forme d’histogrammes les résultats des propriétés
mécaniques en traction du PVC et des composites. Ces propriétés concernent la résistance a la
traction, l'allongement a la rupture et le module de Young. Les résultats sont la moyenne de

trois essais.

3.2.5. 1. Résistance a la traction

Les figures 3.12 et 3.13 illustrent I’évolution de la contrainte a la rupture du PVC et des
composites PVC/FADNT et PVC/FADT respectivement en fonction du taux de charge. Ces
figures montrent que la résistance a la traction des composites chargés soit en fibre non traitée
ou traitée diminue avec l’augmentation du taux de charge. Nous avons enregistré une
diminution de 56.32% et de 42.83% pour la formulation F40 en FADNT et en FADT

respectivement par rapport au PVC vierge. Cela est due a l'augmentation de la surface de



contact, ce qui affaiblit I'interaction entre la matrice et le matériau de renfort. Ce résultat est en
accord avec d’autres travaux de recherche qui ont constaté que la résistance a la traction du PP
vierge a été réduite de 27,5 MPa a 25 MPa pour les composites chargés avec 25% de fibre de
coco [61]. H. Djidjelli et al. [62] ont enregistré une diminution de 62.96% sur les composites

PV C/fibre de sisal (30% massique) par rapport a la matrice seule.
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Figure 3.12 : Résistance a la traction du PVC et du composite PVC/FADNT avec 10, 20,
30 et 40% de charge.
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Figure 3.13 : Résistance a la traction du PVC et du composite PVC/FADT avec 10, 20,
30 et 40% de charge.

La comparaison des résultats de contrainte des composites PVC/FADNT et PVC/FADT
est donnée sur la figure 3.14 et la figure 3.15 sous forme de courbe et d’histogramme
respectivement. D’aprés ces résultats, nous voyons que le traitement de la fibre végétale par la
soude a engendré I’augmentation de la contrainte a la rupture par rapport aux composites non
traités. A titre d’exemple, pour les formulations F10 et F40 nous avons enregistré une
augmentation de 9.49 % et de 23.60 % pour les composites traités par rapport a ceux non traités
respectivement. Cela est di a la réduction du caractére hydrophile de la fibre apres le traitement
chimique, ce qui améliore les interactions entre la fibre et la matrice. Cela, peut étre expliqué
aussi par I'élimination de la lignine et de I'némicellulose, ce qui a conduit a un meilleur transfert
de contrainte entre les deux phases [61]. Des résultats semblables ont été trouvés par
Sreekumaret al. [63], qui ont enregistré une augmentation de la contrainte a la rupture de
I’ordre de 36% pour le polyester chargé de 40% en fibres de sisal mercerisées par rapport aux

composites non traités.
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Figure 3.14 : Résistance a la traction du PVC et des composites PVC/FADNT et
PVC/FADT avec 10, 20, 30 et 40% de charge.
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Figure 3.15 : Résistance a la traction du PVC et des composites PVC/FADNT et
PVC/FADT avec 10, 20, 30 et 40% de charge.
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3.2.5. 2. Allongement a la rupture

La figure 3.16, illustre D'effet du taux de charge et du traitement chimique sur
I’allongement a la rupture des composites €élaborés par rapport au PVC vierge. Nous voyons
que l'allongement a la rupture des matériaux composites diminue avec l'augmentation de la
teneur en fibre traitée et non traitée, il passe de 166,30 % pour le PVC non chargé a 4.11% et
3.69% pour les composites chargés avec 40% en fibre non traitée et traitée respectivement. Cela
pourrait étre d0 a la bonne adhésion fibre/matrice qui justifie les bonnes propriétés de résistance
obtenues en traction (module de Young). La bonne compatibilité Fibres/Matrice facilite le
transfert des charges de la matrice aux fibres qui se manifeste par une trés forte baisse du taux
de la déformation de rupture estimé a 000% par rapport a la matrice seule [64].

Ces résultats sont en accord avec ceux de Zheng et al. [65] qui ont enregistré une
diminution de I’allongement a la rupture de 150% pour le PVC vierge a 3,5 % pour le PVC
chargé de 25% en fibres de bagasse. Pasquini et al. [66] ont aussi observé une diminution de
I’allongement de 125% pour le PEBD vierge a 20% pour le PEBD chargé de 30% en cellulose.

En comparant les résultats de I’allongement a la rupture des différents composites
chargés, nous remarquons que le traitement chimique de la fibre avec la soude a diminué
I’allongement a la rupture, notamment pour les taux de charge 20 et 30%. Ce résultat est en
accord avec celui de Abdul khalil et al. [61], qui ont constaté une diminution de 1’allongement
pour les fibres de coco traités par rapport a celles non traités. lls ont explique cette diminution
par ’amélioration de I’adhésion interfaciale fibre-matrice et par I’augmentation de la rigidité
des fibres aprés traitement chimique, par conséquent 1’augmentation de la rigidité des
composites chargés avec ces fibres.

John et al. [58], ont étudié l'allongement a la rupture du composite chargé avec la fibre
de sisal traitée chimiquement, et ont rapporté que sa valeur est inférieure a celle du composite
chargé d’une fibre de sisal non traitée. Ils expliquent ce résultat par une meilleure dureté et
rigidité du composite grace a la forte adhérence entre la fibre traitée et la matrice de caoutchouc.
Comme nous le voyons dans les composites non traités, une faible adhérence interfaciale permet
une ductilité plus élevée.

Zheng et al.[65], ont enregistré une augmentation de 1’allongement a la rupture de 3,5%
a 5,8% pour les composites a base de fibres de bagasse non traitées et traités chimiquement

respectivement.
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Figure 3.16 : Allongement a la rupture du PVC et des composites PVC/FADNT et
PVC/FADT avec 10, 20, 30 et 40% de charge.

3.2.5.3. Module de Young

L’ histogramme de la figure 3.17 rassemble les résultats du Module de Young enregistrés
en traction du PVC et des composites PVC/FADNT et PVC/FADT avec 10,20, 30 et 40 % de
charge. Les résultats montrent clairement que l'incorporation des fibres dans le PVC permet
I’obtention des composites avec un module d’Young plus ¢élevé. Cette augmentation est
d’autant plus importante avec 1’accroissement du taux de charge, ou elle passe de 22.98 MPa
pour la formulation FO & 516 MPa et 939 MPa pour les formulations F40 non traitée et traitée
respectivement. Cela peut étre attribuée a I’augmentation de la rigidité des composites due la
rigidité de la fibre d’ Arundo Donax. Ces résultats sont en parfaite corrélation avec ceux d’Islam
et al. [57], qui ont enregistré une augmentation du module d’Young de 250% pour le PP chargé
de 20% en fibres de noix de coco non traitées par rapport au PP vierge. Spoljaric et al. [67],
ont enregistré un passage du module d’Young de 1,01 a 1,31 GPa apres introduction de 10% de
la cellulose microcristalline dans la matrice PP.

En ce qui concerne I’effet du traitement chimique, 1’incorporation de la fibre traitée dans
le PVC enregistre une augmentation du module de Young par rapport aux composites préparés
avec le non traité. Ces résultats sont similaires a ceux de plusieurs chercheurs. Abdul khalil et

al. [61] ont étudié¢ I’évolution du module de Young des composites polyester/fibre de coco et
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ils ont enregistré une augmentation de ce parametre aprées acétylation des fibres de coco. Ils ont
expliqué ce résultat par une amélioration de lI'adhésion entre les fibres et la matrice en polyester
qui est due a I’acétylation. En effet, la fibre est rendue plus hydrophobe par une telle
modification et elle peut étre utilisée pour empécher le décollement a I'interface de la fibre avec
la matrice polyester.

Kalaprasad et al. [68] ont enregistré une augmentation du module d’Young de 14.89 %
des composites hybrides polyéthyléne/mélange des fibres de sisal et de verre et cela aprés une
modification chimique de ces fibres avec de I’acide acétique. Ce résultat est attribué a

I'nydrophobie accrue du sisal apres le traitement.
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Figure 3.17 : Module d’Young du PVC et des composites PVC/FADT et PVC/FADNT
avec 10, 20, 30 et 40% de charge.
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Conclusion générale

L’ajout des fibres d’Arundo Donax dans les matériaux polymeéres représente une voie
prometteuse car elle permet I’amélioration de I’ensemble des propriétés du matériau.
L’accroissement des propriétés mécaniques provient des propriétés élevées de 1a fibre (module,
contrainte a rupture). D’autres parameétres comme la modification de la surface, influencent
¢galement les propriétés mécaniques ainsi que d’autres caractéristiques du composite
(absorption d’eau, etc). La réalisation d’un matériau composite avec les meilleures propriétés
possibles passe donc par le contréle de tous ces parametres.

L’objectif de notre travail est de développer un nouveau matériau composite a base de
polychlorure de vinyle (PVC) renforcé par les fibres d’Arundo Donax traitées (FADT) et non
traitées (FADNT) avec des taux de charge allant de 10 a 40%.

Les propriétés de la fibre avant et apres traitement ont éte étudiées ainsi que les propriétes
physico-chimiques des composites élaborés avec ces fibres. Les résultats obtenus nous ont

permis de tirer les conclusions suivantes :

Caractérisation de la FADNT et de la FADT

- Les résultats obtenus montrent que la fibre d’Arundo Donax a une faible densité, un
taux d’humidité faible et un taux de maticre seche élevé.

- Apres traitement chimique de la fibre d’ Arundo Donax, la densité et le taux d’humidité
ont augmenté, cependant le taux de la matiére séche a diminué.

- L'analyse IRTF-ATR nous a permis d'étudier la structure de la fibre d’Arundo Donax
non traité et traité, et de déterminer les différents changements de celle-ci liée au

traitement chimique.

Caracteérisation des composites PVC/FADNT et PVC/FADT

- La densité augmente légerement avec 1’augmentation du taux de charge pour les
différents composites (PVC/FADNT et PVC/FADT) par rapport au PVC vierge.

- Le traitement chimique de la FAD a affecté la densité des composites ou une légére
augmentation de la densité a été enregistrée pour les différents taux de charge par
rapport au composites préparés avec la FADNT.

- Nous avons enregistré une augmentation du taux d’absorption d’eau avec le temps
d’immersion et avec I’augmentation du taux de charge en FADNT et en FADT dans la

matrice.
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- Nous avons enregistré une diminution dans le taux d’absorption d’eau pour les
composites PVC/FADT par rapport aux composites PVC/FADNT pour les différents
taux de charge.

- L'analyse IRTF-ATR nous a permis d'étudier la structure matricielle des différentes
formulations et la structure des différents matériaux composites, et de déterminer la
nature de l'interaction entre les différents composants.

- L’étude des propriétés mécaniques a montré que :

e La dureté des composites a augmenté apres traitement chimique de la FAD.

e Larésistance a la traction et I’allongement a la rupture des composites PVC/FADNT
et PVC/FADT diminuent avec I’augmentation du taux de charge par rapport au PVC
vierge.

e Laresistance a la traction augmente pour les composites PVC/FADT par rapport aux
composites PVC/FADNT. Cependant, I’allongement a la rupture a enregistré une
diminution pour les composites PVC/FADT par rapport a ceux prépares avec la
FADNT.

e Le module de Young des composites augmente avec I’augmentation du taux de
charge. Une amélioration de cette propriéeté est enregistree apres traitement chimique
de la FAD.

A titre d’exemple, pour une application dans I’industrie de I’automobile (les tableaux de
bord et les rembourrages de portieres), en tenant compte des propriétés méecaniques obtenues
sur les composites PVC/FADNT et PVC/FADT, nous concluons que c'est le composite chargé
de 40% de fibres traitées qui offre le meilleur comportement, en termes de rigidité, comparé a
celui du PVC et des autres composites PVC/FADNT et PVC/FADT chargés de 30%, 20% et
10 %.
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Perspectives

En termes de perspective, il serait intéressant de poursuivre cette recherche :

e En utilisant d’autres techniques de caractérisation (MEB, ATG, DRX, ...) des
composites élabores.

e En faisant une étude sur la recyclabilit¢ de ces composites ainsi que leurs
vieillissements.

e En complétant ce travail par une étude technico-économique.
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