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:الملخص
( والألي		اف الطبيعي		ة كم		ورد محلي في تط		ويرPEBDrالهدف من هذا العمل هو تثمين ألياف الب		ولي إيثلين منخفض	ة الكثاف		ة المج	ددة والمع		اد ت	دويرها )

(، وألياف البولي إثيلين المنخفض الكثافة والألياف ديس. وقد تم		يزت ه		ذه عن طري		ق الل		يزرPPمركبات بيولوجية جديدة تعتمد على مزيج من البولي بربيلين )
/ PP. تم تحضير م		زيجين من FTIRالحبيبية وطيف   LDPE( ة	ات مختلف		اط75/25 و50/50 من تركيب		ز )مط		ق والتعزي		ة للتواف		ة أنظم		ار ثلاث		( وتم اختب

/ SiO2 (CAM(، مط		اط كوب		وليمر الإي		ثيلين / CAMكب		وليمر إيثلين وظيفي يعم		ل على أنهيدري		د )  SiO2) / دالمالئيك		ات أنهيدري		ومركب SiO2اط		مط 
((. تمت دراسة الخواص الحرارية للمخاليط عن طريق التحليل التفريقي للمسعرات الحرارية والقياسCAM / SiO2 / LIكوبوليمر وظيفي / سائل أيوني )

(، في حين تم تق	ييم الخ	واصSEM( وص	رفها عن طري	ق مس	ح المجه		ر الإلك		تروني )XRDالحراري. تمت دراسة تبلورتها بواسطة حيود الأش	عة الس	ينية )
( المتوافق مع المواد المتوافقة الثلاثة.PP / PEBDr( )75/25الميكانيكية عن طريق اختبارات الشد. تم الحصول على أفضل خصائص الشد في حالة الخليط )

. أظهرت النتائج تغييراً في خواص الشد والالتصاق الوراثي المرضيPP / LDPEوأخيراً، تمت دراسة تأثير تعديل سطح ألياف ديس على خصائص مخاليط 
٪ بالوزن من ألياف. دبس5بين ألياف ديس ومزيج البوليمر. بالإضافة إلى ذلك، لم ينخفض الاستقرار الحراري بشكل كبير بإضافة 

الكلمات المفتاحية: الب	ولي إيثلين المع		اد ت	دويره منخفض الكثاف	ة، ب		ولي ب	ربيلين،مخالي	ط،مع		ادلات، ألي		اف ال		ذوبان،المركب	ات، خ		واص الش	د، الخ	واص
الحرارية

Abstract:
The  aim  of  this  work  is  the  valorization  of  diss  fibers  with  recycled  and  regenerated  low-density
polyethylene (rLDPE) for the development of biocomposites based on blends of rLDPE polypropylene
(PP) and diss fibers. The diss fibers werecharacterized by laser granulometer and FTIR spectroscopy.
Two PP/PEBDr blends of different compositions (50/50 and 75/25) were prepared. These polymer blends
were  reinforced  by  nano-Siparticles  and  compatibilizers  which  were  investigated  usingthree
compatibilizers:maleic  anhydride  functionalized  ethylene  copolymerrubber  (MAC),  maleic  anhydride
functionalized  ethylene  copolyme  rrubber/SiO2  (MAC/SiO2),  and  maleic  anhydride  functionalized
ethylenecopolymerrubber/SiO2/ionicliquid (MAC/SiO2/IL). The thermal properties of the blends  were
studiedusing differential  scanning calorimetry and thermogravimetric analysis.  Their  crystallinity was
investigated by X-ray diffraction and theirmorphology by scanning electronmicroscopy, whilemechanical
properties were evaluated by tensile testing. The best tensile properties were obtained for the PP/rLDPE
(75/25) blend. A significantincrease of  the Young’smodulus,  stress at  break, and elongation at  break
wasobtainedwith the threecompatibilizers. MAC acted as a compatibilizer of bothpolymers, resulting in
improved interfacial adhesion wich increased tensile properties. Finally, the effect of diss fiber surface
modification on the properties of PP/Rldpe blends was considered. The results showed a modification of
tensile properties and a satisfactory interfacial adhesion between diss fibers and polymer blends. Fur
thermore, thermal stability was not significantly decreased by the addition of 5 wt% diss fibers.

Keywords:  Recycled and regenerated low-density  polyethylene,  Polypropylene,  Blends,
Compatibilizers, Diss fibers, Composites, Tensile properties, Thermal properties

Résumé :
Ce travail a pour objectif la valorisation du polyéthylène basse densité régénéré et recyclé  (PEBDr) et des
fibres naturelles de diss comme ressource locale dans le développement de nouveaux biocomposites à
base  de  mélanges  de  polypropylène  (PP),  de  PEBDr  et  de  fibres  de  diss.  Ces  dernières  ont  été
caractérisées par granulométrie laser et spectroscopie FTIR. Deux mélanges PP/PEBDr de compositions
différentes (50/50 et 75/25) ont été préparés et trois systèmes de compatibilisation et de renforcement ont
été testés (caoutchouc à base de copolymère d'éthylène fonctionnalisé à l'anhydride maléique (CAM),
caoutchouc  copolymère  d'éthylène/SiO2  (CAM/SiO2)  et  caoutchouc  copolymère  d'éthylène
fonctionnalisé à l'anhydride maléique/SiO2/liquide ionique (CAM/SiO2/LI)).   Les propriétés thermiques
des  mélanges  ont  été  étudiées  par  analyse  calorimétrique  différentielle  à  balayage  et  par
thermogravimétrie.  Leur  cristallinité  a  été  étudiée  par  diffraction  des  rayons  X  (DRX)  et  leur
morphologie par microscopie électronique à balayage (MEB), tandis que les propriétés mécaniques ont
été évaluées par des essais de traction. Les meilleures propriétés en traction ont été obtenues  dans le cas
du mélange (PP/PEBDr) (75/25) compatibilisé avec les trois compatibilisants considérés.  Enfin, l'effet de
la modification de la surface des fibres de diss sur les propriétés des mélanges PP/PEBDr a été étudié.
Les  résultats  ont  montré  une  modification  des  propriétés  de  traction  et  une  adhérence  interfaciale
satisfaisante entre les fibres de diss et les mélanges de polymères. De plus, la stabilité thermique n'a pas
été significativement diminuée par l'ajout de 5 % en poids de fibres de diss.

Mots-clés:  Polyéthylène basse densité recyclé et régénéré, Mélanges, Compatibilisants,
Fibres de diss, , Propriétés en traction, Propriétés thermiques
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Introduction Générale 

Chaque année, des millions de tonnes de déchets provenant de la fabrication des plastiques 

sont collectés partout dans le monde. Au fil du temps leur recyclage a augmenté 

progressivement. Cependant, le pourcentage de plastique trouvé dans les décharges est 

toujours très significatif [1]. Les polymères les plus utilisés sont le polypropylène (PP), le 

polyéthylène haut densité (PEHD) et le polyéthylène basse densité (PEBD) [2-5]. D’un point 

de vue fabrication et consommation de plastiques dans le monde, le PE occupe la première 

place avec 32%, le PP vient en deuxième position avec 20%, suivi du polychlorure de vinyle 

(PVC) avec 17% [6]. Cela génère de grandes quantités de déchets post-consommation issus 

de ces polymères. Le PE et le PP ont été largement utilisés en raison de leur densité 

relativement faible, de leur bonne résistance chimique, de leurs propriétés d’isolation 

électrique et de leur faible coût. Il est donc souhaitable de préparer des mélanges de ces deux 

polymères pour une utilisation dans des applications telles que l'emballage, les tuyaux, les fils 

et les câbles, ainsi que d'autres matériaux isolants [6]. 

Actuellement, les problèmes liés au développement durable et à la préservation de 

l’environnement retiennent l’attention de la communauté scientifique. Le recyclage des 

déchets plastiques municipaux est souvent une tâche délicate, car ces matériaux sont 

généralement un mélange de différents polymères, ce qui rend le traitement plus difficile et 

limite également le nombre d'applications [7]. Les solutions traditionnelles du traitement de 

ce type de déchets sont la mise en décharge, l’incinération et le recyclage [8, 9]  L'ajout de 

plastiques recyclés au matériau d'origine est une méthode importante pour la gestion des 

quantités croissantes de divers déchets de polymères. [10–12]. Récemment, une grande 

attention a été accordée à l'utilisation de différents matériaux à base de polymères, notamment 

des polymères recyclés, comme matrices de renforcement avec des nanomatériaux afin de 

développer des matériaux nanocomposites innovants [13–17].Cette application a été utilisée 

dans la réhabilitation des anciennes habitations en raison des propriétés mécaniques et 

physiques de ces matériaux [18].  

La nature fibreuse peut offrir des propriétés intéressantes aux matériaux composites. 

L’objectif de ce travail est de valoriser le polyéthylène basse densité recyclé et régénéré 

(PEBDr) et les fibres de diss comme ressource locale pour le développement de biocomposite 
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à base de mélanges  polypropylène/polyéthylène /fibres de diss. Les mélanges de PP et de 

PEBDr  peuvent contribuer à rendre le recyclage plus important  sur le plan économique. 

Dans le présent travail, des mélanges PP/PEBDr de compositions variables  ont été préparés, 

compatibilisés et renforcés (caoutchouc à base de copolymère d'éthylène fonctionnalisé à 

l'anhydride maléique (CAM), caoutchouc copolymère d'éthylène/SiO2 (CAM/SiO2) et 

caoutchouc copolymère d'éthylène fonctionnalisé à l'anhydride maléique/SiO2/liquide ionique 

(CAM/SiO2/IL)). Leurs propriétés morphologiques, thermiques et mécaniques ont été 

évaluées.  La qualité insuffisante de l’interface entre le diss et la matrice polymère est le 

premier et le plus important problème des composites renforcés de fibres naturelles. Les fibres 

de diss ont été traitées thermiquement et chimiquement pour être utilisées comme renforts de 

mélanges de PP/PEBDr compatibilisés. Les propriétés mécaniques, thermiques et 

morphologiques des composites ont été étudiées. 

Ceci nous amène donc à présenter ce travail de la manière suivante :  

Le premier chapitre sera consacré à la synthèse bibliographique  sur les mélanges de 

polymères,  les composites à matrices thermoplastiques, ainsi que les procédés de fabrication 

des matériaux composites fibres cellulosique/plastique (injection et extrusion), l’optimisation 

des propriétés mécaniques des composites thermoplastiques/charges végétales par la 

comparaison des traitements connus pour l’amélioration de l’adhésion fibre/matrice, ainsi que 

les différentes techniques utilisées pour caractériser les composites  

Le deuxième  chapitre a trait aux techniques expérimentales utilisées (les matériaux utilisés, 

formulations élaborées et les différentes techniques utilisées pour caractériser les composites). 

Le troisième chapitre se rapportera à l’exploitation de l’ensemble des résultats obtenus qui 

seront discutés. 

Enfin, nous terminerons par une conclusion générale et des perspectives. 



 

 

 

 

 

 

 

 

CHAPITRE I  
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I.1 Polyéthylène  

I.1.1 Structure chimique et propriétés générales 

 Le polyéthylène est l’un des polymères  les plus couramment utilisés. Les propriétés du PE 

varient en fonction de la structure de la chaîne moléculaire, de sa densité ainsi que de son taux 

de cristallinité comme le montre la figure I.1. Suivant le procédé de polymérisation,  les 

polyéthylènes peuvent être dits de basse densité (PEBD), de haute densité PEHD, basse 

densité linéaire PEBDL (qui sont des copolymères 𝛼-oléfines) ou à haut poids moléculaire. Le 

schéma de polymérisation de l’éthylène est présenté sur la figure I.3.  La figure I.2 présente 

ainsi les différentes architectures de polyéthylène. 

Densité 

 

Cristallinité  

Figure I. 1 : Echelle de variation de la cristallinité et de la densité du PE. 

 
 

 
 

 
Figure I. 2: Les différentes architectures des PE. 
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Figure I. 3: Schéma de la polymérisation de l'éthylène. 

 

Tableau I. 1 : Les propriétés mécaniques des polyéthylènes [19]. 

Propriétés Unité PEBD PEBDL 

Indice de fluidité (190°C ; 2,16 MPa/kg) g/10 

min 

0,2-6,0 2-70 

Contrainte au seuil d’écoulement 

(traction) 

MPa 8,0-15,5 7-10 

Allongement à la rupture %      150-1000      300-800 

Module d’élasticité en traction MPa 200-500      190-280 

Dureté Shore (D) - 40-47 40-47 

 

I.1.1.a Polyéthylène haute densité (PEHD)   

Le polyéthylène haute densité est un matériau thermoplastique semi-cristallin obtenu par 

polymérisation de monomère d’éthylène en utilisant un système catalytique (chrome, Ziegler, 

métallocène …) à haute pression. Comme son nom indique il possède une cristallinité élevée 

due à sa structure linéaire et régulière et donc une densité élevée (Figure I.1).  

I.1.1.b Polyéthylène basse densité (PEBD)  

 Il est obtenu par polymérisation radicalaire sous haute température et basse pression (Figure 

I.1). Il possède une structure ramifiée qui dépend des conditions de polymérisation dans le 

réacteur. Ces ramifications donnent une certaine flexibilité au PEBD du fait d’une cristallinité 

plus faible que pour le PEHD. Par conséquent, sa rigidité est plus faible.  
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I.1.1.c Polyéthylène basse densité linéaire (PEBDL)  

Il est issu de la copolymérisation de l’éthylène avec un alcène (butène, hexène, octène…). Il 

est obtenu par polymérisation à l'aide de catalyseurs de type Ziegler ou Phillips…) Le PEBDL 

possède des ramifications plus courtes que le PEBD (en C2, C4 ou C6 selon le comonomère). 

Sa densité et son taux de cristallinité varient en fonction de la distribution et de la teneur de 

comonomère. 

I.1.2 Effet de la catalyse de polymérisation sur les propriétés finales  

 La densité de ramification qu’on peut ajouter est conditionnée par le choix de catalyseur : par 

exemple la densité de ramification pour un PEBDL obtenue par catalyse Ziegler est faible 

comparée à celle obtenue en utilisant un système catalytique à site unique. En effet, avec un 

catalyseur à site unique, métallocène  on peut obtenir des branchements courts et plus 

structurés par rapport à un catalyseur à plusieurs sites actifs (Figure I.4-b) où l’incorporation 

du monomère est plus irrégulière dans les chaînes de polyéthylène (Figure I. 4-a). 

 

 

Grâce au catalyseur métallocène, on obtient un copolymère plus régulier en composition et on 

arrive à contrôler la distribution intramoléculaire du comonomère. En effet, pour une 

Figure I. 4: Effet du système de catalyse sur le mode d’incorporation de comonomères. 
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distribution intermoléculaire on a un mélange des chaînes de structures différentes : des 

chaines linéaires et des chaînes ramifiées (figure I.5-a). Pour une distribution 

intramoléculaire, sur la même chaîne la densité de ramification change en fonction de la 

position sur la chaîne (figure I.5-b). 

 

FigureI. 5: La distribution du comonomère[21]. 

 

Les catalyseurs Phillips et Ziegler-Natta (Zn) sont des catalyseurs à plusieurs sites actifs. Ils 

conduisent à la formation d’homo- ou de copolymères d’éthylène qui possèdent une structure 

hétérogène avec une large distribution des masses molaires (DMM). Le catalyseur d’oxyde de 

chrome est un catalyseur classique qui contient plusieurs sites actifs qui ne possèdent pas les 

mêmes environnements stériques,  ce qui donne une réactivité différente des sites vis-à-vis du 

monomère et on obtient une distribution large des masses molaires. L’utilisation du catalyseur 

Phillips est limitée uniquement à la polymérisation du monomère d’éthylène. Pour les 

catalyseurs Zn, l’insertion du comonomère est un peu plus homogène. Enfin, les catalyseurs 

métallocènes, qui sont des catalyseurs à site unique, sont capables de dicter la microstructure 

du polymère en forçant l’insertion du monomère selon la configuration choisie. Il en résulte 

un polymère beaucoup plus homogène avec une incorporation uniforme de comonomères. Les 

propriétés finales des PE dépendent de leur masse molaire et de leur distribution ainsi que de 

la densité des ramifications et de la nature du comonomère. 
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I.2 Polypropylène 

Le polypropylène est un polymère semi-cristallin. Le secteur d'utilisation du PP est large : on 

le trouve dans des articles sanitaires, dans des appareils électroménagers, dans les jouets, dans 

l'industrie automobile et les emballages alimentaires. Le PP possède une très bonne dureté et 

une bonne résistance à hautes températures. Il a aussi une bonne imperméabilité à l'eau ainsi 

qu’une bonne résistance chimique. Dans le commerce, il existe de nombreux types de 

polypropylène le choix du système de catalyse permet de changer la configuration des chaînes 

de polymère. La figure I.6 illustre la polymérisation du polypropylène et le tableau I .2 

regroupe les propriétés mécaniques du polypropylène  

 

FigureI. 6: Schéma de la polymérisation du propylène. 

 

   Tableau I. 2: Les propriétés mécaniques du polypropylène [21,22]. 

Propriétés Unité PP 

Indice de fluidité (23°C; 2,16 MPa/kg) g/10 

min 

0,2-2,5 

Contrainte au seuil d’écoulement 

(traction) 

MPa 32-38 

Résistance à la rupture % 31-42 

Module d’élasticité en traction (kgf/m

m2) 

110-130 

Dureté Shore (D) - 80 

 

I.2.1 Polypropylène isotactique (iPP)   

C’est le polypropylène le plus souvent utilisé. Le mot isotactique signifie que les groupes 

méthyles sont tous du même côté de la chaîne comme indiqué sur la (figure I.7). Il est obtenu 

par polymérisation catalytique (coordination/insertion). 
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I.2.2 Polypropylène atactique (aPP)   

Un polypropylène est dit atactique si ses groupes méthyles sont placés aléatoirement de part et 

d'autre de la chaîne principale (figure I.7). Il est obtenu par polymérisation radicalaire ou 

anionique. On l’obtient également comme sous-produit lors de la production de iPP dans des 

procédés à base de solvant tel que l’hexane.  

I.2.3 Polypropylène syndiotactique (sPP)  

Les substituants d’un polypropylène syndiotactique sont répartis alternativement de part et 

d’autre du plan du squelette carboné (figure I.7). Ce type d'enchaînement présente une 

symétrie importante. Il est obtenu par polymérisation catalytique (coordination/insertion). 

 

 

Figure I. 7: Tacticité du polypropylène. 

 

I.3 Effet de la catalyse de polymérisation sur les propriétés finales   

Les propriétés du PP, comme sa masse volumique ou son taux de cristallinité, varient en 

fonction de sa tacticité ainsi que des conditions de mise en œuvre. Par exemple, avec des 

catalyseurs Ziegler-Natta on obtient des PP avec une distribution de masse molaire plus large 

 

Isotactique 

 

Sydiotactique 

 

 

Atactique 
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et un indice de polymolécularité Ip qui varie de 6 à 8 [23]. Avec un catalyseur métallocène, on 

obtient un PP avec un indice de polydispersité Ip plus faible (proche de 2) et donc une 

distribution de masse molaire plus étroite [23]. Le PP est un polymère semi-cristallin il est 

donc constitué d’une phase amorphe et d’une phase cristalline. La phase cristalline est 

composée de chaînes structurellement organisées appelées lamelles. Les lamelles présentent 

des blocs de construction qui se répètent périodiquement dans l’espace pour constituer les 

sphérolites. Mais au moment de la synthèse, on ne peut pas éviter les irrégularités et les 

défauts au niveau des structures moléculaires. Ces irrégularités forment la phase amorphe qui 

est caractérisée par une configuration enchevêtrée des pelotes statistiques et structurellement 

non organisées. La capacité du PP à cristalliser dépend de sa tacticité. 

I. 4 Les différents types de déchets 

Les déchets plastiques sont différentiés en fonction de la source : déchets ménagers et déchets 

industriels. 

Les déchets industriels sont souvent des résidus du procédé de fabrication. Leur composition 

est connue du fabriquant et leur récupération est aisée. Ces déchets sont généralement 

directement recyclés par leur producteur, pour des raisons économiques. Ils peuvent être : 

 broyés, mélangés au polymère vierge et mis en œuvre à nouveau; 

 revendus à un sous-traitant pour être réutilisés sous une autre forme; 

dans les objets multicouches, une couche de produits recycles peut être incorporée au sein du  

matériau sandwich. 

I. 5  Le recyclage des déchets plastiques 

De nos jours, la production mondiale de polymères est de l’ordre de 100 millions de tonnes 

par an [24]. 

La majorité des plastiques produits sont des thermoplastiques. Les parts de marché des 

différents polymères sont détaillées dans le tableau I.3. Le PE et le PP représentent plus de 

50% de la consommation mondiale de plastiques [25].L’une des difficultés principales avec 

les plastiques est qu’ils représentent un gros volume pour un faible poids, d’où des 

inconvénients de récupération et de stockage. 

Il existe quatre méthodes principales de recyclage des déchets plastiques [26] : la récupération 

d'énergie, le recyclage des matières premières, le recyclage des produits chimiques et le 
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recyclage des matériaux représentent, à eux deux, plus de 40% de la consommation mondiale 

de plastiques. 

TableauI. 3: Densité et domaine d’application de différents polymères [27, 28]. 

  

I.6  Amélioration de la miscibilité de mélanges PP/PE  

Il existe trois principales stratégies pour augmenter la miscibilité d’un mélange de phases 

immiscibles tout en améliorant certaines propriétés. 

Dans un premier temps, on peut ajouter dans la formulation un composé appelé copolymère, 

qui vient migrer sélectivement à l’interface des phases et permet d’améliorer l’adhésion entre 

elles, d’abaisser la tension de surface et donc d’augmenter leur miscibilité [34-37]. On parle 

de compatibilisant préformé. Cette stratégie est souvent mise en compétition avec une autre 

stratégie qui est la formation in-situ d’un copolymère. Dans un second temps, il est possible 

de réaliser le copolymère pendant la préparation du mélange. On crée des liaisons chimiques 

entre différentes phases par greffage ou introduction de groupements chimiques spécifiques. 

Ainsi, suivant l’agent de couplage choisi, des réactions entre les différentes phases pourront 

avoir lieu, donnant lieu soit à des interactions dites fortes comme des liaisons covalentes soit à 

des interactions qualifiées de plus faibles comme des liaisons hydrogène ou de Van der Waals 

[38- 42].  Cette stratégie peut rencontrer des difficultés de mise en œuvre. En effet, la 

formation in-situ du copolymère doit pouvoir se réaliser dans des milieux réactionnels très 

visqueux (aux alentours de 103 Pa.S), à des températures assez élevées (supérieures à 200°C) 

et pour des temps de séjour de l’ordre de la minute de mélange dans le procédé. Pour 
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terminer, il est possible d’utiliser des charges, et notamment des nanocharges,  permettant soit 

d’écranter les interactions répulsives entre composants, soit de créer des interactions 

spécifiques entres les différentes phases [43] 

I.6. 1 Compatibilisation avec utilisation de copolymère  

De nombreuses études traitent de la compatibilisation des mélanges PP/PE via l’utilisation de 

copolymères préformés. Parmi les copolymères très utilisés, on trouve ceux à base d’éthylène 

(copolymères éthylène-octène, appelés EO, et copolymères éthylène propylène, appelés EP). 

Il est difficile de choisir un copolymère a priori puisqu’il faut considérer la nature et la 

viscosité de la matrice et de la phase dispersée. On peut ainsi trouver le PP sous forme 

d’homopolymère [44] ou de mélange de PP et de copolymère, [45], appelé polypropylène 

choc (principalement utilisé pour la fabrication de pare-chocs de voitures). En ce qui concerne 

le PE, ce dernier peut être polymérisé de différentes façons. On obtient des PE avec des 

structures différentes, à savoir soit du polyéthylène basse densité, PEBD, avec un fort taux de 

ramifications le long de la chaine carbonée de PE [46], ou du polyéthylène haute densité,  

avec un taux de ramifications beaucoup plus faible [47]. De plus, il existe d’autres grades de 

PE qui correspondent à des taux de ramification plus ou moins importants par rapport aux 

deux PE précédemment cités. [48] ont donné une liste non exhaustive des différents types de 

mélanges de polyoléfines ainsi que des copolymères utilisés [49] ont étudié l’impact de la 

structure de copolymères de type EO dans un mélange PP/PEHD. Ils ont pu mettre en avant 

qu’un copolymère multi bloc donnait de meilleures propriétés mécaniques, notamment au 

niveau de la résilience au choc Charpy sur une large gamme de températures (de -40°C à 

40°C) par rapport à un copolymère linéaire. Toutes les études se recoupent en disant que 

l’ajout de copolymère bien choisi permet de créer une interphase entre les phases immiscibles 

par la migration sélective du copolymère aux interfaces des phases en mélange, comme le 

montre la figure I. 8. On parle d’une morphologie "cœur-couronne" entre le compatibilisant et 

la phase dispersée. Le poids moléculaire et la structure du copolymère peuvent être un frein 

quant à l’efficacité de ce dernier, du fait de problèmes potentiels de cinétique de migration du 

copolymère. Il n’existe pas de loi empirique pour orienter le choix d’un copolymère par 

rapport à un autre. En effet, le changement de matrice ou le choix du procédé de mise en 

forme peuvent avoir des impacts sur les propriétés mécaniques d’un mélange. Pour un 

mélange PP/PEHD (75/25) compatibilisé avec un mélange de copolymères de type EP et EO, 

la substitution de la matrice PP par une matrice de PP choc avec le même taux de EO ne 

donne pas les mêmes améliorations au niveau de l’allongement à la rupture, passant de près 
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de 700 % à 150 % [50]. Donc pour valider le choix d’un type de copolymère, une étude 

préliminaire des propriétés mécaniques est primordiale, afin de cibler au mieux les exigences 

d’un cahier des charges. L’ajout de copolymère reste néanmoins une voie efficace pour 

compatibiliser les mélanges de polyoléfines. Le choix le plus judicieux serait d’opter pour un 

copolymère à blocs qui présente une bonne miscibilité avec les différentes phases et avec une 

masse molaire « optimisée » afin d’avoir une bonne migration à l’interface. Cette technique 

demande donc de pouvoir synthétiser des copolymères avec des structures assez spécifiques et 

peut impliquer des coûts assez élevés. C’est pourquoi une autre stratégie alternative consiste 

en la réalisation de ces copolymères in-situ, c’est-à-dire pendant l’élaboration du mélange. 

 

 

Figure I. 8: Schéma des différents types de copolymères à blocs que l’on peut rencontrer : 1) 

Di bloc, 2) Tri bloc, 3) Single greffé et 4) Multi greffé. 

 

I.6.2 Compatibilisation avec utilisation de copolymère synthétisé in-situ  

La compatibilisation in-situ présente l’avantage de pouvoir synthétiser des copolymères avec 

des structures originales. Les réactions mises en œuvre sont principalement des réactions de 

greffage, ces dernières sont considérées comme rapides. Il existe trois principales voies de 

synthèse de ces copolymères : copolymérisation dite vivante, substitution chimique après 
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polymérisation ou bien, couplage chimique entre fonctions chimiques spécifiques des 

polymères d’étude. Les deux premières voies sont qualifiées de "grafting from" et la dernière 

de "grafting onto". La structure des polymères d’étude, PP et PE; ne permet pas de réaliser 

des couplages chimiques facilement. Une étape de greffage doit d’abord être réalisée. Cette 

dernière consiste à introduire une espèce réactive sur le PP ou le PE, afin de pouvoir générer 

des radicaux permettant le greffage. La Figure I.9, donne l’exemple du greffage de 

l’anhydride maléique sur du PP via l’utilisation d’un peroxyde [51]. En revanche, cette étape 

de greffage doit être bien maitrisée car des réactions secondaires peuvent avoir lieu. Comme 

on peut le voir, le peroxyde a tendance à couper les chaines de PP entrainant la dégradation du 

polymère [52-54]. Sur le PE, des réactions de réticulation peuvent avoir lieu, le rendant plus 

visqueux, et donc moins bien manipulable [55]. Une fois le greffage réalisé sur les chaines de 

PP et PE, des réactions de couplage chimique peuvent avoir lieu. [56] ont étudié l’impact du 

choix d’agents de couplage entre polyoléfines greffées dans un mélange PP/PE. Dans leurs 

études ils ont utilisé des PP et PE greffés avec de l’anhydride maléique, PP-g-MA et PE-g-

MA, et deux types d’agents de couplage : un composé organique, le (1,2 diaminedodécane) et 

deux sels organiques, (l’acétate de zinc et le bicarbonate de sodium). La particularité de ces 

agents de couplage, est d’être bifonctionnelle. De cette étude, il  ressort que, pour avoir de 

bonnes propriétés mécaniques et un bon affinement de la morphologie, un minimum de 30 % 

en masse de polyoléfines greffées doit être introduit. En ce qui concerne le choix de l’agent de 

couplage, ce dernier va dépendre du choix de la propriété mécanique que l’on souhaite 

améliorer : le composé organique a tendance à améliorer l’allongement à la rupture et les sels 

à augmenter la résilience au choc Charpy. Par contre, ces auteurs  n’ont pas pu statuer sur les 

réactions chimiques mises en jeu entre les différentes polyoléfines greffées, c’est-à-dire inter 

ou intra couplage chimique entre les greffons introduits sur les chaines de PP et PE et les 

agents de couplage. Néanmoins, la formation de copolymères, entre PP-g-MA et PE-g-MA à 

l’aide d’agents de couplage de type diamine est envisageable. Il est alors possible via 

différentes techniques, réactions radicalaires ou irradiations, de venir greffer des fonctions 

réactives sur les macromolécules de PP et PE, généralement des anhydrides, des alcools ou 

des amines. Ces dernières vont permettre de réaliser des interactions de différentes natures 

(liaisons hydrogène ou interactions de Van der Waals), des liaisons covalentes, entre les 

greffons introduits et des agents de couplages de type amine, anhydride, époxy… Une des 

réactions de couplage les plus utilisées est celle entre un anhydride et une amine, car elle est 

très rapide [57]. Une voie récente de compatibilisation des mélanges PP/PE consiste à venir 

introduire des charges réactives. C’est une stratégie analogue à la compatbilisation in-situ, 
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dans le sens où des polyoléfines ayant aussi subi des réactions de greffage sont utilisées et 

vont venir réagir sur des charges ayant subi des traitements chimiques spécifiques. Cette 

stratégie consiste simplement à tenter de remplacer les agents de couplage par des charges, et 

de renforcer mécaniquement le mélange. 

 

Figure I. 9: Greffage de l’anhydride maléique sur du PP via l’utilisation d’un peroxyde [51]. 

I.6. 3 Compatibilisation avec utilisation de charges  

La compatibilisation de mélanges PP/PE est fortement motivée par l’augmentation des 

propriétés mécaniques comme l’allongement à la rupture ou la résilience au choc Charpy, 

mais cette augmentation s’accompagne généralement d’une diminution de la rigidité du 

mélange. L’addition de charges permet, dans certains cas, de renforcer mécaniquement le 

mélange. Il existe plusieurs types de charges, celles les plus couramment utilisées dans les 

mélanges de polyoléfines sont le talc [58-60] et la montmorillonite [61]. De par leurs 

structures chimiques, présence de fonctions silanols (Si-OH) pour le talc ou bien présence de 

fonctions siloxane (Si-O-Si) en surface des montmorillonites, ces dernières sont largement 

utilisées telles quelles ou greffées, en mélanges avec des polyoléfines polaires; comme les 

polyamides. On peut noter que, d’après la littérature, d’autres charges peuvent être utilisées 

comme du carbonate de sodium [62-64], des silices) [65], du noir de carbone [66],  ou bien 

des nanoparticules d’alumine, ou de titane [67]. De plus, l’utilisation de ces charges sous 

forme de nanoparticules est de plus en plus répandue. On peut citer, à titre d’exemple, 

l’utilisation du carbonate de calcium CaCO3, comme charge renforçante dans un mélange de 
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PP/PEHD [68]. Ces auteurs ont utilisé deux granulométries différentes de CaCO3, 3 et 1,8 µm 

de diamètre moyen, et quatre types d’agents de couplage dont trois étaient des oxydes de 

titane et un oxyde de zirconium. Quelle que soit la granulométrie utilisée, ils ont pu montrer 

que, sans ajout d’agent de couplage, une augmentation de la cristallinité et des pertes de 

propriétés mécaniques étaient obtenues, alors que, lorsque ce dernier était ajouté à la 

formulation, une diminution de la cristallinité, combinée à une augmentation de certaines 

propriétés mécaniques, était observée. En fonction de l’agent de couplage utilisé, il est 

possible de moduler les propriétés mécaniques désirées [69] En effet, une augmentation du 

module d’Young et de l’allongement à la rupture est observée lors de l’utilisation d’agents de 

couplages à base de titane, alors que l’oxyde de zirconium n’impacte que le module d’Young. 

De plus, des effets de synergie ont été constatés lors de l’utilisation de mélanges d’agents de 

couplage. En effet, lors de l’ajout d’un mélange de deux oxydes de titane, la résilience au 

choc Charpy a augmenté de manière significative, passant de 12 pour le mélange 

PP/PEHD/CaCO3 sans agent, à près de 16 J.m-1 ; alors qu’avec un seul agent de couplage, 

l’augmentation de la résilience était aux alentours de 13 J.m-1. Pour conclure, l’utilisation de 

charges, dans le but de renforcer les propriétés mécaniques finales du mélange, connait un fort 

développement. Néanmoins, suivant les conditions de mise en œuvre, des évolutions non 

attendues des propriétés des mélanges utilisant des charges peuvent être observées, 

contrairement aux mélanges utilisant des copolymères. En effet, ces derniers forment un 

système enchevêtré assez facilement et ce, quelle que soit l’orientation du copolymère. En 

fonction de la forme de la charge considérée, l’orientation de cette dernière dans le mélange 

se fait préférentiellement selon l’écoulement du mélange durant la mise en œuvre et va avoir 

une importance cruciale en fonction de la direction de la contrainte (σ) appliquée [70]. Le 

contrôle de l’orientation des charges durant la mise en œuvre du mélange est un paramètre 

important pour la compatibilisation par ajout de charges. Nous allons maintenant voir 

comment on caractérise une compatibilisation dans le cas d’un copolymère préformé. En 

effet, nous devons nous confronter à la modulation des propriétés des mélanges  PP/PE via 

l’utilisation d’un procédé d’extrusion bi-vis en continu. Ce dernier, est un procédé dont le 

temps moyen de séjour est de l’ordre de la minute, et dont la distribution des temps de séjour 

est asymétrique lorsque l’on utilise d’importantes vitesses de rotation des vis. Donc, le 

développement de compatibilisations in-situ, et l’utilisation de charges peuvent souffrir de 

problèmes d’efficacité et de reproductibilité. 
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I.6. 4 Nanocharges comme compatibilisants 

Il est possible d’utiliser des nanocharges comme compatibilisants. Si ces charges ont des 

affinités avec la matrice et la phase nodulaire, elles peuvent créer une interface stable. L’état 

de dispersion et la localisation des nanocharges (figureI.10) dépendent de la 

thermodynamique et de la cinétique du mélange. Suivant le paramètre de mouillage, les 

particules se placeront à l’interface ou dans l’une des deux phases. Rappelons que le 

paramètre de mouillage dépend des tensions interfaciales entre les phases. La distribution des 

phases est également contrôlée par la thermodynamique à l’équilibre. Suivant la cinétique du 

mélange, les particules migreront ou non vers l’une des phases. L’introduction des 

nanocharges avec un des polymères, et l’ordre d’introduction des matières jouent également 

un rôle important dans la morphologie obtenue. Toutefois, la différence de nature chimique 

entre les nanocharges et la matrice, la haute énergie de surface des nanoparticules hydrophiles 

rendent difficile une répartition homogène et les particules ont tendance à s’agréger [71].  Il 

est donc généralement nécessaire de modifier la surface des nanocharges en greffant par 

exemple des copolymères à ces dernières [72]. En plus de compatibiliser,  les nanocharges 

peuvent affiner la phase dispersée et par cela éviter la coalescence des particules. Elles 

améliorent également les propriétés électriques, réduisent la perméabilité et augmentent la 

rigidité. Cependant, la résistance au choc et les propriétés mécaniques aux grandes 

déformations sont en général altérées [74]. 

Des nanocharges de type nano-argiles ou nano-silices ont été utilisées dans différentes études 

comme compatibilisants. Une étude sur la compatibilisation entre du PLA et du LLDPE 

(mélange : 75% PLA/ 25% LLDPE) à l’aide de nanoargile Cloisite,  avec un taux de 4.5% a 

montré que la taille des nodules diminue drastiquement tandis que les propriétés rhéologiques 

sont améliorées ainsi que la biodégradabilité [75].  De bons résultats ont été obtenus avec du 

PP/EPR mélangé à de la nanosilice, cette dernière opère comme agent d’interface et limite 

l’agglomération des nodules d’EPR et ainsi améliore les propriétés du mélange. 

L’étude menée par [77] montre que l’utilisation d’anhydride maléique sur un mélange de PP 

et de silice permet d’éviter la coalescence de la phase nodulaire (silice) et améliore les 

propriétés mécaniques ainsi que le taux de recristallisation. 
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Figure I. 10 : Possibilité de répartitions des nanocharges dans le polymère, de gauche à droite 

: distribution homogène, distribution dans la matrice, distribution dans les nodules, 

localisation à l’interface [73]. 

I.6. 5 Compatibilisation à l’aide de liquides ioniques 

Une nouvelle méthode de compatibilisation est l’utilisation de liquides ioniques [78]. Ces 

derniers sont des sels dont la température de fusion ne dépasse pas 100°C. Ils sont composés 

uniquement d’anions et de cations et possèdent parfois des groupements alkyles ou chargés. 

Ils peuvent alors se comporter comme des agents aux affinités multiples et de la sorte créer de 

bonnes interfaces. Les liquides ioniques sont peu volatiles et leur stabilité thermique fait 

d’eux de bons composants pour augmenter la durée de vie du matériau. En plus de jouer le 

rôle de compatibilisant, ils sont aussi utilisés comme plastifiants : en jouant sur la viscosité, il 

est ainsi possible de jouer sur la taille des nodules de la phase dispersée. Grâce à leurs 

propriétés, ils limitent également le relargage et diminuent la toxicité. Peu d’études ont été 

conduites et il est difficile de prévoir le comportement d’un mélange à l’avance. Cependant, 

de très bons résultats ont été obtenus à l’aide de l’IL102 (trihexyl (tetradecyl) phosphonium 

bromide) sur un mélange à base de PLA. L’IL102, joue en effet, le rôle de compatibilisant sur 

ce mélange, rendant la microstructure homogène, fine et dispersée comparé au mélange sans 

liquide ionique où il est possible d’observer de nombreux nodules figure I.11 



Chapitre I                                                                                    Rappels Bibliographiques 

 
31 

 

Figure I. 11: Effet de liquide ionique sur les compatibilisants CAM, CAM/SiO2 [79] 

 

I.6. 6  Conclusions sur l’amélioration de la miscibilité des mélanges PP/PE  

 Pour améliorer la miscibilité du  PP et du PE il existe trois stratégies principales, l’ajout de 

copolymère préformé, la réalisation de copolymère in-situ, ou l’utilisation de charges. Toutes 

ces stratégies ont leurs avantages et inconvénients. L’utilisation de copolymère préformé peut 

souffrir d’un coût élevé de ce dernier, la réalisation de copolymère in-situ doit être maitrisée 

et contrôlée tout le long de la fabrication ; l’orientation des charges durant la mise en œuvre 

peut provoquer des évolutions non désirées. Néanmoins, quelle que soit la stratégie envisagée, 

l’amélioration de certaines propriétés peut être spectaculaire, notamment au niveau des 

propriétés mécaniques comme l’allongement à la rupture. C’est pourquoi l’utilisation de 

copolymère ou de charges reste une très bonne alternative quant à l’amélioration de la 

miscibilité de certaines polyoléfines entre elles. Il n’est pas rare de voir des études utiliser 

plusieurs stratégies en même temps, afin de tirer avantage de ces dernières  [79]. Ces auteurs  

ont utilisé un copolymère préformé de type EO afin d’améliorer la miscibilité entre la matrice 

PP choc et des nodules de PEHD, extrudés à haute vitesse, ce qui conduit à une amélioration 

de l’allongement à la rupture. Toujours avec de l’extrusion à haute vitesse, ils ont utilisé des 

nano charges de silice afin d’améliorer le renfort mécanique du mélange, mis en évidence par 

une augmentation du module d’Young. Pour terminer, on peut aussi s’inspirer de ces 

stratégies de compatibilisation pour des matériaux en fin de vie. Il est intéressant de noter 

qu’une réaction de photo-oxydation sur un PE durant sa première vie d’utilisation est 
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susceptible de former des fonctions réactives de type hydroperoxyde, carbonyle ou vinyle le 

long de la chaine carbonée [80]. Ces groupements peuvent, par la suite, être utilisés pour créer 

des interactions soit par couplage chimique soit par interactions électrostatiques avec un 

polymère polaire. Ainsi, l’utilisation de matière recyclée et oxydée pour améliorer la 

compatibilisation de mélange de polyoléfines peut être favorable à une compatibilisation in-

situ. 

I.7 Biocomposites à base de charges végétales 

La préservation des ressources naturelles ainsi que la rigueur des lois adoptées par les pays 

développés ont conduit au développement de matériaux à base de matières premières 

renouvelables [81]. Dans ce contexte, les composites doivent utiliser des fibres naturelles à 

base de plantes telles que le lin, le diss, le jute, le sisal, le kénaf et la banane, en tant que 

matériaux alternatifs pour remplacer le bois massif. Les composites polymères renforcés à 

base de fibres cellulosiques ont été utilisés dans de nombreuses applications telles que 

l’industrie automobile, les pièces pour l'aérospatial, les articles de sport ainsi que les 

matériaux de construction. Les composites polymères renforcés à base de fibres cellulosiques 

ont aussi trouvé des applications majeures dans la construction des ponts et des bâtiments au 

cours des dernières années. Cela est dû aux propriétés avantageuses de ces matériaux, telles 

que leur faible poids, leur résistance élevée, leur aptitude à la mise en forme et leur grande 

résistance à la corrosion et à la fatigue. L'inconvénient est le manque de compatibilité entre la 

matrice polymère et les fibres naturelles, ce qui réduit les performances finales du matériau, 

limitant ainsi les applications possibles [82, 83]. Ceci est dû au caractère hydrophile des fibres 

naturelles par rapport à la matrice polymère qui présente un caractère hydrophobe. Afin 

d'améliorer l'adhésion entre les fibres et la matrice polymère, différentes méthodes physiques 

et chimiques ont été utilisées [84, 85]. 

I. 8 Le Diss 

Le Diss (Ampelodesmosmauritanicus, famille des Poacées) est une grande graminée répandue 

dans l’Afrique-du-Nord méditerranéenne et les régions sèches de la Grèce à l`Espagne [86]. 

Cette plante vivace herbacée peut atteindre 2 à 3 m de haut, densément fibreuse, très robuste, 

elle pousse sous forme de touffe dans les sols plus ou moins secs [87, 88] (figure.12). Cette 

plante représente l'une des ressources végétales les plus abondantes sur le contour 

méditerranéen [8]. En France, on la trouve dans les départements des Alpes Maritimes, du 

Var, de la Corse-du-Sud et de l’Hérault [89]. Elle était autrefois utilisée dans la réalisation des 
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toits des maisons les plus anciennes (gourbis) en raison de ses qualités mécaniques et 

hydriques [90]. Actuellement, l’utilisation de cette plante se limite aux applications 

artisanales, notamment dans la fabrication des parapluies exotiques. Cette plante a commencé 

récemment à attirer l’attention des chercheurs, notamment pour son exploitation comme un 

renfort aux composites cimentaires et polymères [92-94] ainsi que pour le traitement des sols 

expansifs [95]. Cependant, comparativement aux autres fibres naturelles, ces fibres ne sont 

pas suffisamment étudiées, d’où leur absence dans le secteur industriel. Etant donné le peu 

d’information sur ses propriétés, les chapitres suivants proposent une méthode d’extraction 

dédiée à ce type de plantes ainsi que des protocoles de caractérisations chimiques, hydriques, 

thermiques et mécanique. 

 

 

Figure I. 12: Plante de diss à l’état nature 
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I. 9 Notion d'adhésion   

La notion d’adhésion ne peut être dissociée de la nature des surfaces impliquées. D’une 

manière générale, une mauvaise adhésion provient des propriétés antagonistes de la surface 

des composés associés. L'adhésion est un phénomène complexe qui consiste en la formation 

d'un contact interfacial au niveau moléculaire entre les différents composés. Les molécules se 

déplacent ensuite pour atteindre l'équilibre d'adsorption en formant des liaisons physiques, 

plus ou moins fortes selon leur nature et/ou réagissent chimiquement pour former des liaisons 

covalentes. L'adhésion est donc affectée par des phénomènes de mouillabilité, de diffusion, 

d'adsorption, de réactivité chimique et elle peut même être d'origine mécanique. En effet, la 

surface conditionne fortement les possibilités de liens chimiques ou mécaniques à l’interface 

entre les matériaux. L’interface peut prendre différentes formes et conduire au concept 

d’interphase ; l’interphase étant une zone plus ou moins large entre les deux adhérents dans 

laquelle il existe un gradient de concentration de propriétés des deux composants [29].  

I.9.1 Paramètres liés à l’adhésion 

Généralement, c’est la nature de la surface (réactivité, porosité, tension de surface, rugosité, 

etc.) qui permet ou non la présence simultanée des différents mécanismes et qui influence 

directement l’interface créée lors de la mise en œuvre du matériau. C’est pourquoi la 

connaissance des paramètres clés qui gèrent l'adhésion, à savoir, la tension de surface, la 

mouillabilité et le travail d'adhésion pour déterminer les conditions optimales d'adhésion, est 

nécessaire. 

I.9. 2 Méthodes d’optimisation de l’interface poudres végétales/matrice 

L’interface charges/matrice joue un rôle déterminant sur les propriétés finales des matériaux 

composites. Des méthodes physiques et chimiques [29] dont l’objectif est de rendre 

compatibles les fibres et les matrices, peuvent être utilisées pour optimiser cette interface. Ces 

méthodes reposent sur la modification de surface des fibres et/ou de la matrice et la mise en 

place de nouvelles propriétés interfaciales. 

I.9.2.1 Méthodes physiques  

Parmi ces méthodes, on peut citer l’effet des additifs, comme les plastifiants qui sont utilisés 

dans les composites à base de bois. Ces produits agissent sur des propriétés spécifiques qui 

entraînent des modifications de surface. On peut également citer les traitements par décharge 
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électrique (corona, plasmas froids) qui sont très efficaces sur les polymères non actifs comme 

les polyoléfines, ainsi que les radiations lumineuses [30]. 

 

Diverses techniques de modification de surface, comme les réactions de silanisation, 

d’alkylation, d’acétylation, d’ésthérification,…etc. ont été rapportées pour améliorer l’affinité 

entre les fibres naturelles et les plastiques en facilitant la dispersion des fibres naturelles dans 

la matrice polymère et induire la formation de liaison entre la fibre naturelle et la matrice 

[31].Ces modifications chimiques font appel aux agents d’interface. En effet, l’interface joue 

un rôle prépondérant dans la tenue du composite lorsqu’il est soumis à des contraintes. 

L’agent d’interface assure la compatibilité renfort/matrice en transmettant les contraintes de 

part et d’autre de l’interface, sans déplacement relatif. Plusieurs rôles essentiels sont attribués 

aux interfaces pour un bon comportement du composite : 

 Assurer la continuité physique d’un constituant à l’autre à travers tous les matériaux, 

en empêchant, par exemple, la formation de porosité. 

 Transmettre les efforts : la matrice répartit et transmet les efforts aux fibres par 

l’intermédiaire des interfaces. 

A titre d’exemple de modification chimique de surface on peut citer : 

I.9.2.3 Couplage chimique  

C’est l’une des méthodes de modification chimique des fibres la plus importante. Son principe 

repose sur l’utilisation d’agents de couplage qui permettent de former un pont chimique entre 

la fibre et la matrice. Ceux-ci sont couramment utilisés dans les composites à base de fibres 

[31]. Les agents de couplage se classent en trois grandes catégories : les organiques, les 

inorganiques et les organiques-inorganiques. 

I.9.2.3.a Les agents de couplage organiques  

Ce sont les plus utilisés pour la modification de surface des fibres. Ils disposent dans leur 

structure moléculaire de groupes bi ou multifonctionnels qui interagissent, d’une part, avec la 

cellulose et la lignine et, d’autre part, avec la matrice pour former des liaisons covalentes ou 

hydrogènes. 
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Tableau I. 4 : L’influence des agents de couplage sur les propriétés mécaniques des 

matériaux 

Fibre/matrice Agent de couplage % d’augmentation des propriétés mécaniques 

Résistance à la 

traction 

Module 

d’Young 

Energie 

d’impact 

Jute/EP Acide acrylique Constant - 100 

Sisal/EP Silane + 25% - - 

Cellulose/PS Isocyanate +30% Constant 50 

Cellulose/PP Acide stéarique +30% +15% 50 

Lin/PP Silane Constant +50% - 

Lin/PP Anhydride maléique +50% +100% - 

EP : Epoxyde, PS : Polystyrène, PP : Polypropylène. 

I.9.2.3.b  Les traitements aux anhydrides 

Plusieurs travaux de recherche ont été réalisés pour ce type de traitement chimique en utilisant 

divers types d’anhydrides tels que l’anhydride maléique, l’anhydride acétique, l’anhydride 

propanoique dans le but de diminuer l’hydrophilie des charges végétales],ils ont réalisé une 

étude de modification chimique en utilisant l’anhydride acétique et l’anhydride propionique 

sur différentes charges végétales, à savoir, la farine de bois, le chanvre, le lin. L’effet de la 

réaction d’estérification entre les groupements acétyle, propanoiyle et les groupements 

hydroxyles des fibres a été examiné par spectroscopie infra rouge à transformée de Fourier 

pour confirmer l’existence des groupements ester dans la structure moléculaire des fibres. La 

diffraction aux rayons X et la microscopie électronique à balayage ont été employées pour 

caractériser la cristallinité et la morphologie des fibres traitées et non traitées. Il a été montré 

que la surface des fibres traitées est devenue plus lisse après le traitement, ce qui a été attribué 

à l’élimination des cires. Aussi, le taux de cristallinité des fibres a légèrement diminué après 

ce traitement, ce qui est dû à l’augmentation de la proportion de la phase amorphe. La 

réaction d’estérification a apporté des changements considérables dans toutes les interactions 
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entre la farine de bois et d'autres substances ayant pour résultat une diminution considérable 

de l'absorption de l'eau, qui est l'objectif principal de cette modification [32]. 

I.9.3.c Les agents de couplage inorganiques  

Ils sont nettement moins utilisés dans les composites [33]. Les silicates permettent, par 

exemple, de créer une certaine compatibilité entre la fibre et le polymère. Il faut noter que ce 

type d’agent agit plutôt comme un surfactant qui contrebalance la polarité de la surface des 

fibres issues de la biomasse. 
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II. 1 Introduction 

Ce chapitre est consacré à la présentation des produits, des méthodes de traitements des fibres 

de diss des méthodes d’élaboration et des techniques expérimentales utilisées pour l’etude et 

la caractérisation des mélanges binaires PP/PEBDr, des mélanges ternaires 

PP/PEBDr/compatibilisants et des composites PP/PEBDr/compatibilisant/fibres de diss. 

II.2 Produits utilisés 

Les produits utilisés sont récapitules dans le tableau II.1 

Tableau II.1: Produits utilisés 

Produits Nature 
Formule 

chimique 

Nom 

commercial 
Fournisseur Aspect 

PP Polypropylène 
(-CH2–CH- )n 

C׀H3 
 JABIC VR 

(Arabie 

Saoudite) 

Granulés blancs 

 
PEBDr 

 

Polyéthylène 

basse densité 

 
~ (CH2-H2)n~ 

 

- 
 

UTPS 
(Algérie) 

 

Granulés    

bleus 

 

 

 

Compatibilisant 
CAM 

 

Copolymère 

éthylène- 

propylène 

fonctionnalisé 
avec l’anhydride 

Maléique 

 
 

 

MAC 

 

 

EXXELOR 

VM 1801 

 

 

EXXON 
MOBIL 

(France) 

 

 

 

Granulés 

transparents 

 

 
Compatibilisant 

CAM/SiO2 

 

Copolymère 

éthylène- 
propylène 

fonctionnalisé 

avec l’anhydride 

Maléique/SiO2 
(CAM/SiO2) 

 

 

(MAC/SiO2) 

 

 
 

 
 

Evonik 

Industries 

(Allemagne) 

 

 
Poudre blanche 

 

 

Compatibilisant 

CAM/SiO2/Li 

Copolymère 

éthylène- 
propylène 

fonctionnalisé 

avec l’anhydride 

Maléique/SiO2(

CAM/SiO2/LI) 

 

 

CAM/SiO2/LI 

  

 

Cytec 
Industries Inc 

(U. S. A) 

 

Liquide ionique  

de couleur  

jaune pale  
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Le PE utilisé au cours de cette étude est un polyéthylène basse densité (PEBD) recyclé et 

régénéré commercialisé par la compagnie algérienne «UTPS» sous forme de granulés bleus. Il 

provient  de poubelles recyclées avec des déchets non contaminés. 

 

La charge naturelle utilisée dans notre étude est extraite des tiges de diss  provenant de la 

région de M’Sila.  Elles ont été récoltées entre les mois de mars et juin 2016 

Cette fibre a subi plusieurs prétraitements : 

 Lavage des tiges avec de l’eau distillée plusieurs fois pour éliminer le sable et les 

salissures

 Séchage à l’air libre pendant 48h, puis dans une étuve à une température égale à 80°C  

pendant 2h.

 Découpage à une longueur inférieure à 1cm.

Broyage à l’aide d’un broyeur électrique 

 

La figure II. 1 illustre les fibres de diss avant et après  traitement Le tableau II. 2 regroupe les 

propriétés de la fibre de diss 

 

 

 

Figure II. 1 : fibres de diss traitées et non traitées 
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       Tableau II. 2 : Propriétés physico-chimiques de la fibre de Diss 

Propriétés Valeurs 

Densité (g/cm2) 0,93 

Diamètre (μm) 22 

Teneur en cellulose (%) 47 

Teneur en lignine (%) 34 

Contrainte à la rupture (MPa) 273,36 

Module de Young (GPa) 11,46 

Allongement (%) 2,67 

 

II. 3 Méthodes de traitement des fibres de diss 

II. 3. 1 Traitements thermique des fibres de diss 

Ce traitement a été réalisé sur la base des travaux de [96]. Les fibres de  diss ont été soumises 

à un traitement thermique en les conservant dans un four à 100 ° C pendant 4 heures sous air.  

II. 3.2  Traitements  chimiques des fibres de diss 

II. 3. 2. 1  Préparation de la charge traitée par l’acide acrylique  

Le traitement par l’acide acrylique  a été effectué selon la méthode décrite par [97]. Les fibres 

ont été d'abord gonflées dans un mélange eau /solvant aromatique (45/5 cm3) pendant 15 

minutes à 85°C. Ensuite, elles ont été modifiées avec l'acide acrylique (AA) (0,3 M) en 

utilisant du peroxyde de benzoyle (POB) (0,01 M) en tant qu'initiateur pendant 1 heure à 85°C 

(Schéma 1). Les fibres modifiées ont été tout d'abord lavées avec une solution alcaline (1g.L-

1NaOH et 6 g. L-1NaCl) pendant 15 min, puis avec de l'eau distillée pendant 1h. Finalement, 

les fibres modifiées ont été séchées dans un four à 60 °C pendant 12 h et refroidies dans un 

dessiccateur. 
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Schéma II. 1: Traitement des fibres de  Diss avec  l’acide acrylique. 

II. 3.2.2 Préparation de la charge traitée par NaOH 

Les fibres ont été traitées avec une solution aqueuse de NaOH à 5%  pendant 1 heure puis 

lavées avec du savon doux dilué pendant 2 à 3 minutes et ensuite rincées soigneusement avec 

de l'eau distillée pour éliminer la graisse et les saletés. L'addition d'hydroxyde de sodium 

aqueux à la fibre naturelle favorise l'ionisation du groupe hydroxyle en alcoolate (Schéma.II. 

2) [98]. 

 

Schéma II. 2 : Traitement alcalin des fibres de diss 

II.3.2.3 Préparation de la charge traitée par KMnO4 

Ce traitement a été basé sur les travaux de Miri [99]. Ainsi, les fibres ont été trempées 

soigneusement dans une solution à 0,02% de KMn04/ acétone pendant 3 minutes. Ensuite, 

elles ont été retirées de solution, lavées plusieurs fois avec de l'eau distillée et séchées dans un 

four à air. La réaction subie par les fibres pendant ce traitement est présentée dans le schéma 

III.3.  

 

Schéma III. 3 : Traitement des fibres diss par KMnO4. 
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Les abréviations  suivantes ont été utilises pour désigner les fibres de diss en fonction du 

traitement  subi  

FDNT: fibre de diss non traitées  

FDTT: fibres de diss traitées thermiquement   

FDTNa: fibres de diss traitées par NaOH 

FDTK: fibres de diss traitées par KMnO4 

FDTC: fibres de diss traitées par acide acrylique 

 

II.4 Méthodes de caractérisations de fibres de diss 

II. 4. 1 Analyse granulométrique 

L'analyse de la taille des particules de diss a été effectuée à l'aide d'un granulomètre laser de 

marque Malvern Instruments Ltd.  

II. 4. 2 Spectroscopie infrarouge à transformée de Fourier en mode ATR 

La caractérisation par spectrométrie infrarouge (IR) a été réalisées à l’aide d’un 

spectrophotomètre de marque FTIR8400. Les fibres (2 mg) ont été broyées avec 100 mg de 

KBr et ensuite pressées  à 60 KN sous forme des pastilles. Les spectres  ont été réalisés entre 

400 et 4000 cm-1 avec un facteur de résolution de 4cm-1. 

La spectroscopie IR est l’une des méthodes les plus efficaces pour l’identification des 

molécules organiques et inorganiques à partir de leurs propriétés vibrationnelles. Cette 

analyse est capable de révéler les principales différences entre les fibres traitées et non 

traitées, et de fournir des informations sur l'efficacité de la  modification chimique 

II. 4. 3 Analyse par diffraction des rayons X 

Les structures cristallines des charges ont été déterminées par analyse par diffraction des 

rayons X (DRX). Les mesures de DRX ont été effectuées par un diffractomètre Advance D8X 

fonctionnant avec une source de rayonnement Cu Kα. Les rayons X ont été générés à une 
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puissance de 40 kV et de 27 mA et des balayages XRD ont été enregistrés à 2 thêta de 1 à 50°. 

Le pourcentage de cristallinité a été déterminé à partir de l'équation (1). 

 

 Crystallinité % =
𝑠𝑢𝑟𝑓𝑎𝑐𝑒 𝑑𝑒𝑠 𝑝𝑖𝑐𝑠 𝑐𝑟𝑖𝑠𝑡𝑎𝑙𝑖𝑛𝑠 

surface totale des pics
× 100                                                             (1) 

II. 4. 4 Analyse thermogravimétrique 

L’analyse thermogravimétrique (ATG) a pour but d’évaluer la perte de masse, la stabilité 

thermique et la vitesse de décomposition que subit un échantillon en fonction de la 

température. Les thermogrammes des différents échantillons ont été  enregistrés à l’aide d’un 

appareil thermogravimétrique de type ATG Q500 (TA instruments), piloté par un micro-

ordinateur. Une masse de 10 à 20 mg est introduite dans un creuset en aluminium. La perte de 

masse est mesurée à l’aide d’une thermo balance sous atmosphère inerte d’azote dans un 

intervalle de température de 25 à 500°C avec une vitesse de chauffe de l’ordre de 10°C/min 

II.5. Préparation des mélanges 

II.5.1. Cas des mélanges binaires 

Des mélanges binaires PP/PEBDr ont été préparés à différentes compositions en (%), allant de 

0 à 100 % en poids (Tableau II.3). Les mélanges binaires (PP/PEBDr) ont été préparés dans 

une machine Leistritz, les granules ont été  séchés. Les mélanges ont été extrudés avec une 

mini bi-vis DSM. Cette machine possède une capacité de 15 g et deux vis coniques. Le 

mélange fondu séjourne dans l’extrudeuse pendant 3 minutes. Il est poussé vers le bas par les 

vis et réinjecté en haut par un canal de circulation jusqu’à ouverture de la sortie. La vitesse de 

rotation est fixée à 100 tours/minute. La température est fixée à 180°C pour les mélanges sans 

PP et à 190°C pour les mélanges avec PP. La température du mélange est maintenue à 190°C. 

Les températures des trois zones sont 195; 185 et 180°C. Le produit obtenu est sous forme 

d’éprouvettes haltères de dimensions (150 x 10 x4) mm3
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Tableau II. 3: Composition des formulations binaires (% en poids) 

Formulation CP1 CP2 CP3 CP4 CP5 

PEBDr 100 75 50 25 0 

PP 0 25 50 75 100 

II.5.2. Cas des mélanges ternaires 

Nous avons testé trois compatiblisants (MAC, MAC/SiO2, et MAC/SiO2/Li) sur deux 

formulations PP/PEBDr (75/25 et 50/50) (TableauII.3). Les mélanges ternaires 

(PP/PEBDr/comptabilisant) ont été préparés dans une machine Leistritz. Les granules ont été 

séchés. Les mélanges ont été extrudés avec une mini bi-vis DSM. Le mélange fondu séjourne 

dans l’extrudeuse pendant 3 minutes, il est poussé vers le bas par les vis et réinjecté en haut 

par un canal de circulation, jusqu’à ouverture de la sortie. La vitesse de rotation est fixée à 

100 tours/minute. La température est fixée  à 190°C pour les mélanges avec PP 

respectivement. La température du mélange est maintenue à 190°C. Les températures des trois 

zones sont 195; 185 et 180°C. Le produit obtenu est sous forme d’éprouvettes haltères de 

dimensions (150 x 10 x4) mm3. 

Tableau II. 4: Composition des formulations ternaires (% en poids) 

Formulations Phase organique 

(%) 

CAM  

(%) 

SiO2 

(%) 

Li(109)  

(%) 

CP3 

 

PP/PEBDr (50/50) 0 0 0 

CP3/CAM PP/PEBDr (50/50/) 5 0 0 

CP3/CAM/SiO2 PP/PEBDr (50/50) 5 3 0 

CP3/CAM/SiO2/LI PP/PEBDr (50/50) 5 3 3 

CP4 PP/PEBDr (75/25) 0 0 0 

CP4/CAM PP/PEBDr (75/25) 5 0 0 

CP4/CAM/SiO2 PP/PEBDr (75/25) 5 3 0 

CP4/CAM/SiO2LI PP/PEBDr (75/25) 5 3 3 
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II.5.3 Cas des biocomposites 

Les composites  PP/PEBDr (75/25) et (50/50) comptabilisés  avec  (MAC/SiO2) ont été 

préparé en ajoutant 5 % en poids de fibres de diss non traitées et traitées chimiquement et 

thermiquement  par rapport au polymère matrice après séchages des granules. Les mélanges 

(tableau II.4) ont été extrudés avec une mini bi-vis DSM. Cette machine possède une capacité 

de 15 g et deux vis coniques. Le mélange fondu séjourne dans l’extrudeuse pendant 3 

minutes. Il est poussé vers le bas par les vis et réinjecté en haut par un canal de circulation 

jusqu’à ouverture de la sortie. La vitesse de rotation est fixée à 100 tours/minute. La 

température est fixée à 190°C pour les mélanges avec PP respectivement. Les températures 

des trois zones sont 195; 185 et 180°C. Le produit obtenu est sous forme d’éprouvettes 

haltères de dimensions (150 x 10 x4) mm3. Le schéma II.4 décrit les déférentes étapes pour 

l’élaboration des composites   

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Schéma II. 4 : Description des différentes étapes pour l’élaboration des composites. 

 

PP PEBDr 

Malaxage à 

haute vitesse 

Mélange 

 1 

 
 

 

Malaxage à 

faible vitesse 

 

 
Mélange 

2 
Extrusion   Injection  

Produit 

fini 
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Tableau II. 5 : Composition des composites réalisés. 

Formulations Phase organique % Non 

traitée 

Na OH KMnO4   Acide  

acrylique  
Thermique 

CP 3/FDNT PP/PEBDr (50/50) 5 0 0 0 0 

CP3/FDTNa PP/PEBDr (50/50) 0 5 0 0 0 

CP3/FDTKm PP/PEBDr (50/50) 0 0 5 0 0 

CP3/FDTC PP/PEBDr (50/50) 0 0 0 5 0 

CP3/FDTT PP/PEBDr (50/50) 0 0 0 0 5 

CP4/FDNT PP/PEBDr (75/25) 5 0 0 0 0 

CP4/FDTNa P/PEBDr (75/25) 0 5 0 0 0 

CP4/FDTKm PP/PEBDr (75/25) 0 0 5 0 0 

CP4/FDTC PP/PEBDr (75/25) 0 0 0 5 0 

CP4/FDTT PP/PEBDr (75/25) 0 0 0 0 5 

 

II. 6 Techniques  de caractérisation des mélanges PP/PEBDr et des 

biocomposites 

II.6. 1 Test de traction 

Le test consiste à soumettre l’éprouvette à un étirement avec une vitesse constante jusqu’à la 

rupture; la force de traction nécessaire en fonction de l’allongement est relevée. 

Les tests de traction ont été  réalisés grâce à une machine Instron, MTS2/M, selon la norme 

ASTM D638 à température ambiante avec une vitesse d’étirement de 5 mm/min. Le capteur 

utilisé est de 10kN. L’exploitation des courbes contraintes-déformation est effectuée grâce au 

logiciel Test Works. Avant l'essai, les échantillons sont séchés dans une étuve à 80°C pendant 

une nuit, chaque valeur représente le moyen de cinq valeurs.  

II. 6. 2 Calorimétrie différentielle à balayage 

L'étude du comportement de cristallisation des échantillons a été réalisée à l'aide d'un 

calorimètre différentiel à balayage modèle DSC Q10 sous atmosphère d'azote. L'indium et 
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l'étain ont été utilisés, respectivement, pour l'étalonnage de la chaleur et de la température de 

fusion. Les échantillons ont été soumis à trois cycles différents. D'abord, ils ont été chauffés 

de 25ºC à 200°C (premier cycle de chauffage). Ensuite, ils ont été refroidis de 200ºC à -60ºC 

(cycle de refroidissement) et enfin ils ont été réchauffés de -60ºC à 200ºC (deuxième cycle de 

chauffage). Les vitesses de chauffage et de refroidissement ont été maintenues à 10ºC/ min 

dans tous les différents cycles. Les enthalpies de fusion et de cristallisation des phases PEBDr 

et PP ont été calculées à partir des courbes DSC, en intégrant les pics appropriés. Ensuite, le 

degré de cristallinité (Xc%) des différents biocomposites a été calculé à partir de valeurs 

antérieures d'enthalpies de fusion (∆Hf,PEBDr et ∆HfPP) et la chaleur de fusion du polyéthylène 

cristallin parfait (289 J/g [101]) et le polypropylène (209 J/g [102]) comme indiqué dans les 

équations (2) et (3): 

 

𝑋%𝑟𝐿𝐷𝑃𝐸 =
∆𝐻𝑓,𝑃𝐸𝐵𝐷𝑟

𝑤∆H𝑓,𝑃𝐸𝐵𝐷𝑟
0 100                                                                                                                (2) 

𝑋%𝑃𝑃 =
∆𝐻𝑓,𝑃𝑃

𝑤∆H𝑓,𝑃𝑃
0 100                                                                                                                             (3)

           

Avec : 

∆Hf
° : enthalpie de fusion d'un cristal parfait de taille infinie (=209 J/g pour le PP) 

∆Hf : enthalpie de fusion de l’échantillon. 

II. 6. 3 Analyse thermogravimétrique 

L’analyse thermogravimétrique (ATG) a pour but d’évaluer la perte de masse, la stabilité 

thermique et la vitesse de décomposition que subit un échantillon en fonction de la 

température. Les thermogrammes des différents échantillons ont été  enregistrés à l’aide d’un 

appareil thermogravimétrique de type ATG Q500 (TA instruments), piloté par un micro-

ordinateur. Une masse de 10 à 20 mg est introduite dans un creuset en aluminium. La perte de 

masse est mesurée à l’aide d’un thermo balance sous atmosphère inerte d’azote dans un 

intervalle de température de 25à 500°C avec une vitesse de chauffe de l’ordre de 10°C/min. 

II. 6. 4 Analyse par diffraction des rayons X 

Les structures cristallines des mélanges PP/PEBDr compatibilisés et renforcés par CAM, 

CAM/SiO2 et CAM /SiO2/LI. Ont été déterminées par analyse par diffraction des rayons X 



Chapitre II                                                                                     Méthodologie Expérimentale     

 

 

 
49 

(DRX). Les mesures de DRX ont été effectuées par un diffractomètre Advance D8X 

fonctionnant avec une source de rayonnement Cu Kα. Les rayons X ont été générés à une 

puissance de 40 kV et de 27 mA et des balayages XRD ont été enregistrés à 2 thêta de 1 à 50°. 

Le pourcentage de cristallinité a été déterminé à partir de l'équation (4). 

 

 Crystallinité % =
𝑠𝑢𝑟𝑓𝑎𝑐𝑒 𝑑𝑒𝑠 𝑝𝑖𝑐𝑠 𝑐𝑟𝑖𝑠𝑡𝑎𝑙𝑖𝑛𝑠 

surface totale des pics
× 100                                                          (4) 

II. 6. 5 Microscope électronique à balayage 

Les morphologies des mélanges PP/PEBDr compatibilisés par CAM, CAM/SiO2 et CAM/ 

SiO2/liquide ionique ont été observées par microscopie électronique à balayage (MEB). Les 

observations MEB ont été réalisées en utilisant un appareil FEI modèle Quanta 250 avec une 

tension de 5 kV. Les échantillons ont été fracturés dans l'azote puis métallisés avec un 

mélange de Au /Pd. 
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III.1Introduction  

Ce chapitre est consacré à la présentation des différents résultats obtenus.  

III. 2 Caractérisation des fibres de diss 

III. 2. 1 Analyse granulométrique 

Cette analyse granulométrique consiste à déterminer la taille ou le diamètre des particules par 

un faisceau laser. Le spectre donne la quantité (volume) en fonction de la taille des particules. 

La figure III.1 montre que le diamètre moyen des fibres de diss traitées et  non traitées est de 

l’ordre de 570 µm. 

 

 

Figure III. 1 : Analyse granulométrique laser des fibres de Diss. 

Tailles des particules (µm) 
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III.2.2 Analyse par Spectroscopie Infrarouge 

L’efficacité des traitements thermiques et chimiques sur les fibres a été étudiée par 

spectroscopie FTIR en mode ATR en comparant les spectres IR des fibres avant et après 

chaque traitement (Figure III.2). Le diss est composé principalement de cellulose, 

d’hémicellulose, de lignine et de quelques pectines. Le pic d’absorption principal reflétant le 

cycle C-C du squelette glucidique de la cellulose apparaît à 1160 cm-1[41-43].  Sur les 

spectres IR des fibres non traitées, la liaison glycosidique C-O-C a été détectée par la bande 

vibratoire d’étirement à 1100 cm-1. Le C-OH du squelette cellulosique, les alcools C-O 

secondaires et les groupes C-O ont été observés à 1056 cm-1 et 1030 cm-1,  respectivement. 

Les  bandes dues aux groupes cellulosiques alcooliques (déformation OH) sont localisées à 

1360 cm-1 et 1320 cm-1 alors que la bande à 1315 cm-1 correspond à la vibration -CH2-  de la 

cellulose. La bande de 1426 cm-1 a été attribuée à la vibration du-CH2- de la  cellulose. . Le 

pic d’absorbance élevé à 1650 cm-1 est dû à la présence de lignine [44, 46]. La bande observée 

dans la région 3340 cm-1 est principalement liée aux groupes OH. Les spectres des fibres de 

diss traitées chimiquement (FDTC)  et des fibres de diss traitées thermiquement (FDTT)  ont 

été comparés au spectre des fibres non traitées (FNT) (Figure III.2). La bande observée à 3340 

cm-1 a été réduite pour les FDTT et les FDTC.  Le traitement thermique n’affecte pas 

beaucoup la surface des fibres.   L’augmentation de la cristallinité de la fibre a été observée 

par Touati et al [35]. Pour le traitement FDTC, cette observation s’explique par l’addition de 

groupes CH2 et -CH- sur les fibres [45]. L’avantage de l’ajout des groupes CH2 et CH est la 

réduction de la nature hydrophile de la fibre de diss et donc l’amélioration de l’adhésion 

interfaciale entre la fibre et la matrice. 

En comparant les spectres des FDTC et des FDTT à ceux des FDNT, la bande observée à 

3340 cm-1 a été réduite pour les deux fibres traitées. Ceci est dû à la diminution des groupes 

hydroxyles dérivés de ces traitements. 

Les nouvelles bandes  situées à 2900-2850 cm-1 sont plus marquées dans les spectres des 

fibres traitées par l’acide acrylique que dans le spectre des fibres non traitées car ce traitement 

entraîne la formation des groupes -CH2- et -CH- sur la fibre et la conjugaison avec le groupe 

carbonyle a un effet marqué ; le groupe (C=CH -COOR) absorbe près de 810 cm-1[47]. 
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Figure III. 2: Analyse IR des fibres de diss non traitées (FDNT), traitées thermiquement 

(FDTT) et chimiquement (FDTC), FDTNa et FDTK. 

 

III.2.3 Analyse par diffraction des rayons X 

Les diagrammes de diffraction des rayons X des FDNT, des FDTC, FDTT, FDTNa et FDTK 

est illustré dans la Figure III.3, les paramètres interparticulaires sont calculés par la loi de 

Bragg (2Ɵ). Pour la cellulose, trois pics principaux ont été observés à 2Ɵ = 15,3°, 2Ɵ= 22,4° 

et 2Ɵ= 34,6° correspondant à la diffraction du plan (110) de la cellulose amorphe tandis que 

2Ɵ= 22,4° et 2Ɵ = 34.6° correspondent respectivement aux diffractions des plans (002) et 

(004), ces pics sont attribuées à la forme cristalline de la cellulose observée par 

UmaMaheswari et al. [48]  et par Haibo Zhao et al. [49] pour l’analyse radiographique des 

microfibres de cellulose extraites [47]. Le traitement thermique n’affecte pas beaucoup la 

surface des fibres. Seule une augmentation de la cristallinité et l’élimination de l’humidité se 

produisant après le traitement thermique. L’augmentation de la cristallinité de la fibre a été 

également observée par Sreekumar et al. [35]. A partir des différentes courbes de rayons X, 
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les valeurs de cristallinité des fibres après chaque traitement ont été calculées et présentées 

dans le tableau III.1. Au regard de ces résultats, il a été prouvé que le traitement thermique a 

permis d’obtenir une augmentation considérable de la cristallinité. La croissance de la 

cristallinité de la fibre due au traitement thermique a été déjà souligné par Sreekumar et al. 

[35]. La plupart des traitements chimiques ont permis l’augmentation de la cristallinité des 

fibres. La valeur la plus élevée a été observée pour la fibre traitée à l’acide acrylique (FDTC) 

dont la cristallinité était similaire à celle du traitement thermique en raison du greffage des 

groupes CH et CH2. 

 

 

 

 

 

Figure III. 3: Diagrammes de diffraction des rayons X des fibres de diss non traitées (FDNT), 

traitées thermiquement (FDTT) et chimiquement (FDTC, FDTNa et FDTK). 
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Tableau III. 1: Cristallinité des fibres de diss non traitées (FDNT), traitées thermiquement 

(FDTT) et chimiquement (FDTC, FDTNa et FDTK) 

Formulations Cristallinité (Xc %) 

FDNT 40.3 

FDTT 83.3 

FDTC 79.6 

FDTNa 58.6 

FDTK 42.7 

 

III. 2. 4 Analyse thermogravimétrique 

Les différents échantillons de fibres de diss, à savoir  les non traitées (FDNT), les fibres 

traitées thermiquement (FDTT) et chimiquement (FDTC, FDTNa et FDTK), ont été soumis à 

des tests thermogravimétriques pour évaluer leur comportement thermique. Les courbes TG et 

DTG, sont données dans les figures III.4 (a et b). Les données correspondantes sont  

présentées dans le tableau III.2. D'après les résultats obtenus,   quatre  pics de perte de masse  

ont été observés. La première s'est produite entre 30 et 100 °C et est liée à l'évaporation de 

l'humidité. Cette étape ne correspond pas à une forte diminution de la masse de l'échantillon 

(5%). La deuxième dégradation se situe entre 200 et 280 °C et est liée à la carbonisation des 

hémicelluloses [38].  Cela n'a pas été pris en compte pour le traitement alcalin, car une grande 

partie  de la fraction d'hémicellulose aurait été dissoute au cours le traitement. Ensuite, la 

troisième étape de dégradation se  située entre 300 et 370 °C. Cette étape correspond à la perte 

de masse principale des échantillons (45-50%) et  a été associée au déploiement de la 

cellulose [39, 40]. La dernière détectée dans la plage de 400-520°C, est due à la dégradation 

pyrolitique de la lignine [41]. Lorsque l'on compare les performances des fibres  traitées et 

non traitées, on  observe une nette tendance à  l'amélioration de la stabilité thermique. Ainsi, 

toutes les fibres traitées ont  affiché une température de début de dégradation plus élevée que 

celle des fibres non traitées. L'amélioration la plus importante a été obtenue pour les fibres 

traitées thermiquement (FDTT) et a l'acide acrylique  (DFTC) (environ 18 %). Les fibres 

traitées à l'alcali (FDTNa) et celles traitées au permanganate FDTK) ont  également montré 

une augmentation de la température de  début de dégradation  (15 % et 13% respectivement). 
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En outre, la température de dégradation maximale  a également augmenté après le traitement 

des  fibres de diss. Cette croissance a été observée principalement après le traitement avec 

l'acide acrylique (de Tmax=315,6ºC pour FDNT à Tmax= 341,4ºC pour FDTC). 

 

Figure III. 4: Courbes ATG (a) et DTG (b) des fibres de diss non traitées (FDNT),  traitées 

thermiquement (FDTT) et chimiquement (FDTC, FDTNa et FDTK). 
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Tableau III. 2: Températures et caractéristiques des résidus de carbonisation des différentes 

fibres obtenues par analyse thermogravimétrique 

Formulations 
débutT 

(°C) 

50%T 

(°C) 

amsT 

(°C) 

hemicelluloseT 

(ºC) 

celluloseT 

(ºC) 

igninelT 

(ºC) 

R 

(%) 

FDNT 106.8 326.9 315.6 290.4 315.6 475.3 5.7 

FDTT 126.6 326.6 316.6 288.8 316.6 478.1 5.4 

FDTC 126.0 337.6 341.4 305.9 341.4 478.3 2.2 

FDTNa 123.5 339.9 320.5 -- 320.5 466.5 3.1 

FDTK 121.3 331.1 321.3 293.8 321.3 483.9 5.6 

,a 50% de perte de masse : Température50%Température de début de dégradation, T début:T 

: Température de fin de dégradationendTmax: Température maximale de dégradation, T 

   R: résidu 

III.3 , la température de dégradation maximale  a également augmenté après le traitement des  

fibres de diss. Cette croissance a été observée principalement après le traitement avec l'acide 

acrylique (de Tmax=315,6ºC pour FDNT à Tmax= 341,4ºC pour FDTC). 

L'une des caractéristiques intéressantes des mélanges PP/PEBDr est leur comportement en 

traction. Les propriétés en traction des polymères seuls  et de leurs  mélanges sont 

représentées en fonction du taux de PEBDr, comme le montrent les (figures III.5a b et c). Les 

variations de la contrainte à la rupture sont proches de ce que prédit  la règle des mélanges 

(figure III. 5b) ; la limite d'élasticité a augmenté de façon monotone lorsque le pourcentage de 

PP est  passé de 0 à 75 en poids. En revanche la déformation à la rupture a diminué avec 

l’addition du PEBDr (Figure III. 5c). Ces résultats confirmes à la littérature [108,  109]. 

D'après des  études détaillées des propriétés en traction et de la morphologie des mélanges 

PP/PEBDr, il a été conclu que les effets morphologiques peuvent être les principales raisons 

du comportement en traction des mélanges PP/PEBDr[110]. Ces effets comprennent la taille 

des sphérulites, et certaines interactions entre les deux phases incompatibles et  leurs limites 

mutuelles. Les meilleurs  résultats mécaniques ont été obtenues avec les mélanges PP/PEBDr 

(75/25) et  PP/PEBDr (50/50). La résistance a la traction et le module de Young sont les 

meilleurs. 
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Figure III. 5 : Propriétés en traction des mélanges binaires PP/PEBDr. 

Tableau III. 3 : Propriétés en traction des mélanges PP/PEBDr et des polymères seuls 

Formulations 
Module d’Young 

(MPa) 

Résistance à la 

traction (MPa) 

Allongemet à la 

rupture (%) 

PP 560.2±4.9 30.5±0.5 759.1±1.9 

PEBDr 655.4±5.9 34.1±0.4 883.6±5.3 

CP4 561.1±2.1 22.7±0.8 207.5±9.6 

CP3 644.3±1.0 25.2±1.7 644.3±6.6 

CP2 613.2±6.8 24.3±1.7 310.5±8.3 
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III.3. 2 Caractérisation par analyse calorimétrique différentielle à balayage 

Les courbes DSC typiques obtenues à partir des mélanges des PP/PEBDr et des polymères 

seuls sont représentées sur les figures III. 6 et 7 et les données correspondantes dans le tableau 

III.4.  Deux pics de fusion sont apparus dans le flux thermique total des courbes, un pour le 

PP et un autre pour le PEBDr.  Il est bien connu que le mélange PP/PEBDr est un système 

hétérogène à deux phases, dont les composants cristallisent séparément en phases discrètes 

[18,19]. Deux pics exothermiques dus à la cristallisation au refroidissement ont été obtenus 

dans le balayage DSC de ce mélange binaire. Il semble  qu'il y ait une miscibilité limitée du 

PP dans le PEBDr, en particulier, à des teneurs plus faibles en PEBDr. Ceci pourrait être 

expliqué par la structure moléculaire moins régulière et l'indice de polydispersité plus élevé 

du PP résultant de l'oxydation et de la scission de la chaîne subie pendant le retraitement des 

matériaux. D'autre part, comme les températures de cristallisation des composants sont 

proches, la cristallisation simultanée du PP et du PEBDr est attendue [20]. L’influence du 

mélange sur les paramètres thermiques, comme les températures de fusion et la cristallinité 

des mélanges PP/PEBDr est illustrée dans les figures III.6 et 7  et. Il est clair que les pics 

endothermiques de fusion du PP ne sont pas modifiés de manière significative par le mélange. 

Cependant, dans la plupart des mélanges, on observe une baisse de la température de fusion 

du PEBDr  avec l'augmentation de la teneur en PP, ce qui indique que le degré de cristallinité 

est réduit par le mélange. Il a été  rapporté dans la littérature que dans le cas de mélanges 

incompatibles, le point de fusion diminue car le composant non cristallisable retarde la 

croissance des cristaux, ce qui conduit à des cristaux imparfaits [21]. La fraction de 

cristallinité du PP diminue avec l'augmentation du composant PEBDr, alors que la fraction de 

cristallinité du PEBDr diminue avec la fraction de poids de PP dans les mélanges. Il 

semblerait  que le mélange ait eu tendance à réduire la cristallinité du PP. La présence de 

PEBDr fondu s'est avérée retarder la cristallisation du PP [24,25]. Il a été postulé que 

l'adhésion interfaciale médiocre dans ces mélanges conduit à des propriétés thermiques 

insatisfaisantes [26]. 
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Figure III. 6: Courbes du premier refroidissement correspondant aux pics de cristallisation du 

PP, du PEBDr et des mélanges PP/PEBDr 

 

Figure III. 7: Courbes du second chauffage correspondant aux pics de fusion du PP, du 

PEBDr et  des mélanges PP/PEBDr. 

 

Tableau III. 4: Données de l'analyse DSC du PP, du PEBDr et de leurs mélanges. 

Formulations Phase PP  Phase PEBDr 

Tf 

(°C) 

∆Hf 

(J/g) 

Tc 

(°C) 

∆Hc 

(J/g) 

Xc 

(%) 

Tf 

(°C) 

∆Hf 

(J/g) 

Tc 

(°C) 

∆Hc 

(J/g) 

Xc 

(%) 
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PP 165.0 34.0 124,8 39.6 25.3 131.8 67.8 116.3 59.2 81.7 

PEBDr 164.0 52.1 123.5 54.2 34.6 129.8 32.5 116.7 26.0 35.8 

CP4 164.7 36.9 122.3 32.2 20.6 131.1 25.9 114.0 15.7 21.7 

CP3 164 .7 45.9 122.5 40.5 25.8 130 .1 24,9 115.2 14.1 19.5 

CP2 164.5 46.0 122.6 40.2 25.6 130.0 24.7 115.0 14.8 20.4 

 

III. 3. 3 Caractérisation par analyse thermogravimétrique : 

Les thermogrammes de perte de poids du PP  et du mélange PP avec 25, 50 et  75 en  masse 

de PEBDr obtenus sous atmosphère d'azote, sont présentés dans la Figure.III.8 et les  données 

correspondantes sont présentées dans le tableau III.5. Les données obtenues ont été utilisées 

pour évaluer l'effet de la teneur en PEBDr sur les mélanges. 

L'analyse  TG révèle un schéma de décomposition en une seule étape à la fois dans le cas du 

PP, du PEBDr et de leurs mélanges, comme le montre le tableau III.5. L'échantillon de PP  

reste stable de 30 à 184 °C sans  perte de poids de l'échantillon. Cette zone stable est suivie 

d’une  décomposition lente à partir de 184°C - 436 °C, ou on observe une perte de poids 

d'environ 2 %. Une décomposition plus rapide commence ensuite jusqu'à ce que l'échantillon 

soit complètement décomposé à 517°C avec un pic de température à 496 °C. Une perte de 

poids  d'environ 59% a été enregistrée dans cette zone. 

La dégradation du PP/PEBDr (75/25) suit un schéma similaire et ne présente qu'une seule 

étape de dégradation. La température de début de dégradation passe à 444°C lorsque la teneur 

en PEBDr passe de 0 à 25 %. De même, la température de pic passe à 506°C avec 

l'augmentation correspondante de la teneur en PEBDr. La perte de poids pour le mélange 

PP/PEBDr (75/25) est  de 64%. Les données indiquent clairement que la dégradation des 

molécules de PP est légèrement retardée par la présence de PEBDr ce qui pourrait être dû à 

une plus grande interaction entre les molécules de PEBDr, Dans le cas des autres mélanges, 

on peut observer une zone autour de 460 °C et un pic principal  à environ 500°C, tous deux 

devenant plus clairs et se déplaçant vers des valeurs plus faibles lorsque la teneur en PEBDr 

augmente. Ces échantillons subissent un schéma de dégradation en deux étapes. Au cours de 

la première étape de dégradation, la perte de poids correspond approximativement à la teneur 

en PP dans le mélange et s'est avérée dépendre de la teneur en PP. Les résultats montrent 
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également que le pic de température (Tmax2) pour la seconde étape est la température de 

dégradation correspondant à celle du PEBDr. Plus de 60% de perte de poids se produit à ce 

stade, indiquant l’achèvement de la plupart des processus de dégradation. Les valeurs des 

températures de dégradation à 50% (T50%) pour les  mélanges montrent que les mélanges 

PP/PEBDr (75/25) possèdent la valeur la plus basse, le mélange PP/PEBDr (25/75) possède la 

valeur la plus élevée. On constate donc que les mélanges PP/PEBDr (75/25) et PP/PEBDr 

(50/50) sont des compositions  stables qui apportent  une stabilisation maximale  Dans une  

étude  réalisée par Walker et al [112] qui ont utilisé la DSC, l’ATG et la chimiluminescence 

(CL) pour évaluer la stabilité du polypropylène recyclé PP et du polyéthylène haute densité 

recyclé, ainsi que d'un mélange PP/PEHDr à 20 % en poids, il été   conclu que la DSC et 

l’ATG peuvent être utilisées pour évaluer la stabilité thermique du PP, du PE, et de leurs 

mélanges. Ces techniques montrent que le mélange et ses composants seuls subissent une 

dégradation substantielle juste au début des cycles de retraitement. Ils ont également constaté 

que la stabilité thermique du PE diminue avec le nombre de cycles de traitement, ce qui 

pourrait indiquer que les forces de cisaillement pendant le traitement induisent des  scissions  

de chaîne de polymère, ce qui entraîne principalement leur raccourcissement  et diminue leur 

stabilité thermique. Ainsi, les scissions ont  prédominé pendant le traitement et aucune 

ramification de la chaîne ou réticulation n'a été observée. Le comportement du mélange a 

montré une tendance synergique. et n'a pas obéi à la ''règle du mélange''. Les essais CL ont 

montré que le mélange de PP et de PEHD est un système biphasé dans l'état fondu. 
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      Figure III. 8: courbes ATG des mélanges binaires PP et PEBDr seuls. 

 

Tableau III. 5: Données thermogravimétriques obtenues pour le PP, le PEBDr et les 

mélanges PP/PEBDr. 

Formulations 
Tdebut 

(°C) 

T 10% 

(°C) 

T50% 

(°C) 

Tmax 

(°C) 

Tend 

(°C) 

R 

(%) 

pp 242.7 373.6 411.1 417.6 452.7 2.0 

PEBDr 354.3 449.2 467.2 469.2 493.1 2.4 

CP4 365.6 430.0 470.6 474.1 508.7 6.4 

CP3 360.8 437.6 470.5 473.6 508.0 6.3 

CP2 375.4 428.3 465.6 470.1 497.6 4.1 
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III. 4 Caractérisation des mélanges PP/PEBDr compatibilisés 

III. 4. 1Evaluation des Propriétés en  traction 

Comme le montre la figure III.9 (a,b et c) et  le tableau III.6 illustrent les résultats du test  de  

traction, les meilleurs résultats ont été obtenus pour le mélange PP/PEBDr (75/25). Une 

augmentation significative des propriétés en traction a été obtenue avec les trois 

compatibilisants (module d’Young (de 503,2 MPa pour PP/PEBDr (75/25) à 588,6, 655,4 et 

622,0 MPa pour, respectivement, PP/PEBDr/CAM, PP/PEBDr/CAM/SiO2 et 

PP//CAM/SiO2/IL) ; contrainte à la rupture (de 25.5 MPa pour PP/PEBDr (75/25) à 33,5, 34,1 

et 31,8 MPa pour, respectivement, PP/PEBDr/CAM, PP/PEBDr/CAM/SiO2 et 

PP/PEBDr/CAM/SiO2/IL)) ; et allongement à la rupture (de 109.1% pour PP/PEBDr (75/25) à 

954,6, 883,6 et 844,2 MPa pour, respectivement, PP/PEBDr/CAM, PP/PEBDr/CAM/SiO2 et 

PP/PEBDr/CAM/SiO2/IL). La présence de CAM, qui agit comme agent dispersant entre les 

deux polymères améliore l'adhérence interfaciale par laquelle le module d’Young, la 

contrainte à la rupture et l'allongement à la rupture ont augmenté. Zhao et al. [47] ont étudié 

l'effet de divers compatibilisants sur les mélanges de PEHD, PP et PVC et ont constaté que le 

copolymère éthylène-méthacrylate de glycidyle offre une meilleure interface. Les 

améliorations relativement plus élevées du module d’Young, de la contrainte et de la 

déformation à la rupture ont été observées lors de l'ajout de CAM/nano-SiO2. Le CAM agit 

comme un support de charge qui renforce le composite et améliore également l'adhérence 

entre le nano-SiO2 et le polymère en favorisant une bonne dispersion du nano-SiO2 dans la 

matrice polymère et une restriction subséquente de la mobilité des chaînes polymères [28, 30- 

32]. 
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Figure III. 9: (a, b, c): Propriétés en traction des mélanges PP/PEBDr   sans et avec 

compatibilisants. 
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Tableau III. 6: Propriétés en traction des mélanges PP/PEBDr   sans et avec compatibilisants. 

Formulations Module 

d’Young (MPa) 

Contrainte à la 

rupture  (MPa) 

 

Allongement à la 

rupture(%) 

 

PP/PEBDr (50/50) 560.2±4.9 30.5±0.5 759.1±1.9 

PP/PEBDr/CAM (50/50/5) 597.3±5.6 33.5±0.4 805.3±6.4 

PP/PEBDr/CAM/SiO2 

(50/50/5/3) 
559.8±1.7 35.1±0.4 880.4±5.5 

PP/PEBDr/CAM/SiO2/LI 

(50/50/5/3/3)  
572.2±2.4 31.1±0.4 799.5±1.6 

PP/PEBDr (75/25) 581.9±2 35.5±0.5 824±6.2 

PP/PEBDr/CAM (75/25/5) 561.0±2.5 33.5±1.3 937.0±0.0 

PP/PEBDr/CAM/SiO2 

(75/25/5/3) 
655.4±5.9 34.1±0.4 883.6±5.3 

PP/PEBDr/CAM/SiO2/LI 

(75/25/5/3/3) 
622.1±1.4 31.8±0.4 844.2±4.7 

 

III. 4. 2 Analyse par calorimétrie différentielle à balayage  

Les courbes de fusion et de cristallisation des seconds cycles de chauffage et de 

refroidissement des mélanges PP/PEBDr compatibilisés avec CAM, CAM/SiO2 et 

CAM/SiO2/LI ont été analysées (figure III.10 et figure III.11). Les données correspondantes 

figurent au tableau III.7. Des caractéristiques intéressantes peuvent être obtenues à partir de 

ces résultats.  Deux pics de fusion sont apparents dans les thermogrammes. Les températures 

de fusion (Tf) et de cristallisation (Tc) des phases PP et PEBDr sont déterminées au maximum 

des pics de fusion et de cristallisation.    Les mélanges ont des pics endothermiques dans deux 

régions différentes. Le pic de fusion à environ 132°C a été attribué au PEBDr et le second pic 

à environ 165°C au PP en l'absence des agents compatibilisants dans les mélanges. 

Globalement, Tf et Tc de chaque constituant des mélanges compatibilisés sont restées 

pratiquement constantes (163,6-164,7°C et 129,8-131,8°C pour Tf du PP et du PEBDr, 
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respectivement ; 122,2-123,8°C et 114,0-117,4°C pour Tc du PP et du PEBDr, 

respectivement). 

 

 

Figure III.10 : Courbes du premier refroidissement correspondant aux pics de cristallisation  

des mélanges PP/PEBDr compatibilisés par CAM, CAM/SiO2et CAM/ SiO2/Li. 

 

Figure III. 11: Courbes du second chauffage correspondant aux pics de fusion des mélanges 

PP/PEBDr compatibilisés par CAM, CAM/SiO2et CAM/ SiO2/Li. 
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Tableau III. 7: Température de fusion (Tf), enthalpie de fusion (∆Hf), température de 

cristallisation (Tc), enthalpie de cristallisation (∆Hc) et degré de cristallinité (Xc) des 

mélanges compatibilisés. 

Formulations 

Phase PP Phase PEBDr 

Tf 

(°C) 

∆Hf 

(J/g) 

Tc 

(°C) 

∆Hc 

(J/g) 

X 

(%) 

Tf 

(°C) 

∆Hf 

(J/g) 

Tc 

(°C) 

∆Hc 

(J/g) 

X 

(%) 

PP/PEBDr (50/50) 164.6 50.2 123.8 52.1 49.8 130.9 29.8 115.4 24.3 36.2 

PP/PEBDr /CAM 

(50/50/5) 

164.7 28.8 122.8 31.0 29.7 131.4 69.2 115.7 55.9 38.5 

PP/PEBDr /CAM/SiO2 

(50/50/5/3) 

163.6 32.9 123.9 37.1 35.5 130.3 68.3 117.4 57.8 39.9 

PP/PEBDr /CAM/SiO2/Li 

(50/50/5/3/3) 

164.1 29.2 123.6 29.4 28.2 130.7 68.1 116.6 56.0 38.6 

PP/PEBDr (75/25) 165.0 34.0 124.8 39.6 25.3 131.8 67.8 116.3 59.2 30.4 

PP/PEBDr /CAM 

(75/25/5) 

164.0 52.0 123.5 54.5 34.7 130.0 28.9 116.8 24.7 34.1 

PP/PEBDr /CAM/SiO2 

(75/25/5/3) 

164.0 52.1 123.5 54.2 34.6 129.8 32.5 116.7 26.0 35.8 

PP/PEBDr /CAM/SiO2/Li 

(75/25/5/3/3) 

164.6 50.1 122.8 46.4 29.7 130.2 28.0 115.1 18.5 25.5 

 

III.4.3 Analyse thermogravimétrique 

La stabilité thermique est un paramètre très important pour les matériaux polymères car elle 

est souvent le facteur limitant à la fois pour la transformation et pour les applications finales 

[50]. La figure.III.12. illustre l’évolution de la perte de masse des différents mélanges Les 

données des thermogrammes des mélanges PP/PEBDr compatibilisés sont données dans le 

Tableau.III.8 .Quel que soit le compatibilisant introduit dans le mélange PP/PEBDr, la 

température maximale de décomposition des matériaux a augmenté sensiblement ((491,9, 

493,1 et 499,5°C) pour PP/PEBDr/CAM, PP/PEBDr/CAM/SiO2 et PP/PEBDr/CAM/SiO2/LI, 

respectivement), comparativement au PP (360°C). En fait, l'amélioration de la stabilité 

thermique peut être liée à l'effet barrière du SiO2 [50]. Même le CAM a agi comme agent 

dispersant entre les polymères, ce qui a amélioré l'adhésion interfaciale, et le nano-SiO2 

inhibant la diffusion des molécules d'oxygène nécessaires pour déclencher la dégradation 

oxydative en créant un "chemin tortueux" dans la matrice [51]. Un effet barrière dû au 

nanoSiO2 peut également ralentir le taux de perte de masse en empêchant l'échappement des 

produits volatils dus au processus de dégradation thermique des nanocomposites [50]. Dans le 
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cas du compatibilisant CAM/SiO2/LI, les températures Td (347,1 °C), T50% (466,6 °C) et Tmax 

(499,6 °C) sont améliorées. Ceci est probablement attribué à une meilleure dispersion du 

nano-SiO2 qui augmente la longueur du chemin tortueux ce qui empêche la diffusion des gaz 

de décomposition [51]. Une autre raison de cette amélioration pourrait être la plus grande 

stabilité thermique du liquide ionique [52]. Ces liquides ioniques phosphonium à longues 

chaînes alkyles sont utilisés ici comme nouveaux agents de compatibilisation dans les 

mélanges de polymères. En contrôlant la nature chimique du contre-anion, la stabilité 

thermique intrinsèque des liquides ioniques a été étudiée. Selon la littérature, la combinaison 

de l'anion associé au cation organique joue un rôle fondamental sur la stabilité thermique des 

sels de phosphonium [67-69]. En fait, l'utilisation de l'anion TFSI combiné au cation 

phosphonium entraîne une augmentation de la température de dégradation d'environ 20°C, par 

rapport aux mélanges compatibilisés par CAM qui est réduite à environ 479,6°C. Des 

résultats semilaires ont été rapportés dans la littérature [108]. 

 

Figure III. 12: Courbes ATG des mélanges PP/PEBDr comptabilisés par CAM, CAM/SiO2 

et CAM/SiO2/Li. 
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Tableau III. 8 : Données thermogravimétriques des mélanges PP/PEBDr et des mélanges 

compatibilisés. 

Formulations Td(°C) T10%(°C) 

 

T50%(°C) Tmax(°C) S(%/°C) R 

(%) 

CP3 322.5 425.6 464.2 476.2 -0.3 3.2 

CP3/CAM (50/50/5) 336.5 446.4 470.6 479.5 -0.2 5.2 

CP3/CAM /SiO2 (50/50/5/3) 341.8 452.1 473.6 499.8 0.3 2.9 

CP3/CAM /SiO2/I (50/50/5/3/3) 313.9 429.4 467.4 499.2 -0.2 3.3 

CP4 335.6 429.7 466.3 477.3 0.4 3.1 

CP4/CAM (75 /25/5) 333.3 444.7 464.4 491.9 -0.3 5.2 

CP4/CAM/SiO2 (75/25/5/3) 354 .3 448.7 467.4 493.1 -0.3 2.4 

CP4/CAM/SiO2/LI (75/25/5/3/3) 347.1 428.2 466.4 499.5 -0.2 3.5 

       

Td: Température de début de dégradation, T10%: Température à 10% de perte de masse, T50%: Température à 50% 

de perte de masse, Tmax: Température de décomposition maximale, S: Vitesse de dégradation. R : résidu. 

III. 4. 4 Analyse par diffraction des rayons X 

La diffraction des rayons X est utilisée pour caractériser les changements structuraux qui se 

produisent dans les polymères cristallins à la suite du mélange. Le diagramme de diffraction 

des rayons X des mélanges PP/PEBDr compatibilisés est illustré dans la (figure III.13) par 

une fonction d'angle de Bragg (2Ɵ) et les données correspondantes sont présentées dans le  

tableau III.9. Pour le PEBDr, deux pics typiques à 2Ɵ = 21,4° et 2Ɵ = 23,6° correspondant 

respectivement aux plans cristallographiques (110) et (200) de la forme orthorhombique du 

polyéthylène superposé au halo amorphe sont observés [70] Les pics de diffraction à 2Ɵ = 

14,2°, 17,0°, 18,8° et 20,0° sont respectivement attribués aux plans (110), (040), (130) et 

(111)  du PP. Les pics de récupération entre 21,1° et 22,1° sont corrélés à une combinaison de 

phase  (131 et 041) et de phase  (301) de PP. Enfin, le petit pic observé à 25,4° est lié à la 

forme  du PP (060) [52]. En ajoutant les compatibilisants (Figure III.13), la courbe reste la 

même qu'auparavant. Par conséquent, les compatibilisants n’ont pas altéré la structure 

cristalline de ce mélange binaire. En ce qui concerne le nano-SiO2, on peut observer un seul 
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pic de réflexion sur 2Ɵ = 26,5° pour les mélanges. Ainsi, l'absence du pic de diffraction " 

intercalé " à une valeur inférieure à 2Ɵ suggère que le nano-SiO2 est dilaté à la température de 

traitement pendant le mélange à chaud. De plus, aucun nouveau pic de diffraction n'a pu être 

observé pour les mélanges PP /PEBDr, ce qui indique que l'utilisation de charges nano-

SiO2n'a aucune influence significative sur la structure cristalline des mélanges PP/PEBDr. 

Cependant, les variations de l'intensité relative des pics de diffraction de la matrice PP/PEBDr 

causées par l'addition de CAM, nano-SiO2 et LI peuvent affecter le degré de cristallinité et 

donc les propriétés physiques finales des composites résultants. 

 

 

Figure III. 13: Diagrammes DRX des mélanges PP/PEBDr compatibilisés par CAM, 

CAM/SiO2et CAM/SiO2/Li. 



Chapitre III                                                                                              résultats et discussions 

 

 

 
72 

Tableau III.  9: Taux de cristallinité (Xc (%)) des mélanges PP/PEBDr en l’absence et en 

présence de compatibilisants. 

 

 

 

 

 

 

 

III. 4. 5 Analyse par microscope électronique a balayage 

La morphologie des mélanges compatibilisés a été observée par MEB afin d'évaluer l'état de 

dispersion de CAM, nano-SiO2 et LI-TFSI dans la matrice PP/PEBDr ainsi que l'évolution de 

la dispersion et l'adhésion interfaciale entre le PP et le PEBDr (Figure.III. 14). Le problème 

d'agglomération du nano-SiO2 hydrophile dans la matrice polymère semble être dû à sa nature 

et à son rapport surface/volume élevé. 

En présence de  CAM, on observe simultanément une réduction de la tension interfaciale et 

une amélioration de l'adhérence interfaciale. En effet, ce copolymère doit être situé dans la 

zone interfaciale entre PP/PEBDr et nano-SiO2 en raison des interactions polaires telles que 

les liaisons hydrogènes entre les groupes carboxyles de l'agent greffant et les groupes 

hydroxyles de surface de nano-SiO2, ainsi que les interactions entre les chaînes polypropylène 

et les parties non polaires de l'agent greffant. L'amélioration de l'état de dispersion et 

l'homogénéisation de la distribution granulométrique des agrégats de nano-SiO2 à l'aide d'un 

agent greffant observés dans cette étude sont similaires à celles rapportées par Byrne et Mc 

Nally [109] dans leur étude sur l'effet du polypropylène maléique sur les propriétés 

mécaniques et morphologiques du PA6/PP/organo-granulés de nanocomposites moulés par 

injection. Plus récemment, Leroy et al. [110] ont montré que l'utilisation de nanoparticules 

dans un mélange de polymères agit comme un émulsifiant qui stabilise le mélange [109]. 

Formulations Xc (%) du  PP Xc (%) du PEBDr 

PP 38.6 - 

PEBDr - 53.4 

PP/PEBDr /CAM (50/50/5) 29.5 38.3 

PP/PEBDr /CAM/SiO2 (50/50/5/3) 35.3 39.7 

PP/PEBDr /CAM/SiO2/LI (50/50/5/3/3) 28.0 38.4 

PP/PEBDr /CAM (75/25/5) 34.5 34.4 

PP/PEBDr /CAM/SiO2 (75/25/5/3) 34.5 35.5 

PP/PEBDr /CAM/SiO2/LI (75/25/5/3/3) 29.4 25.3 
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Figure III. 14 : Micrographies MEB des mélanges compatibilisés : a) PP/PEBDr/CAM 

(75/25/5)b) PP/PEBDr /CAM/SiO2 (75/25/5/3) et c) PP/PEBDr /CAM/SiO2/LI (75/25/5/3/3). 
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III. 5 Caractérisation des biocomposites 

III. 5. 1 Propriétés en traction 

Plusieurs paramètres des biocomposites, à savoir le module d’Young, la contrainte et 

l'allongement à la rupture  ont été considérés (figures III.15 (a, b, c),). Les résultats ont été 

regroupés dans le tableau III.10.  L'effet de l'introduction de fibres disséminées dans le 

polymère  et leur influence sur les propriétés des biocomposites a été étudié. Il a été  observé 

que l'introduction de fibres de diss non traitées dans les composites a diminué de façon 

spectaculaire les propriétés comme le montre la figure 4. Cependant, les traitements se sont 

avérés changer la nature entière des fibres [26] et donc les propriétés des composites renforcés 

par les fibres traitée sont été améliorés par rapport à celles des composites renforcés par les 

fibres non traitées. Par exemple, selon [27], le traitement thermique aurait augmenté la 

cristallinité des fibres et réduire l'humidité. Par conséquent, une amélioration de l'adhérence 

des fibres/matrices des composites a été atteinte. Ainsi les biocomposites renforcés par des 

fibres traitées thermiquement  (CFDTT) sont considérés comme les formulations les moins 

compromettantes des propriétés des biocomposites par rapport a celles des formulations 

composites sans fibres. 
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Figure III. 15 : Propriétés de traction des mélanges PP/PEBDr et des  biocomposites. 
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  Tableau III. 10 : Propriétés de traction des mélanges PP/PEBDr et biocomposites. 

Formulations 
Module de Young 

(MPa) 

Résistance à la traction 

(MPa) 

Allongemet à la 

rupture(%) 

UC 560.2±4.9 30.5±0.5 759.1±1.9 

CC 655.4±5.9 34.1±0.4 883.6±5.3 

CFDNT 561.1±2.1 22.7±0.8 207.5±9.6 

CFDTT 644.3±1.0 25.2±1.7 644.3±6.6 

CFDTC 613.2±6.8 24.3±1.7 310.5±8.3 

CFDTNa 601.2±4.8 22.5±1.0 300.5±8.3 

CFDTK 612.0±5.2 21.0±1.7 308.3±4.5 

 

III. 5. 2 Caraterisation par analyse thermogravimétrique 

Les résultats  illustrés par la figure III.16 et mentionnés dans le tableau III.11   montrent que 

le composite renforcé par 5% de fibres de diss présente une diminution de la dégradation 

initiale et  une augmentation de la température maximale du PP. Ces résultats indiquent que la 

stabilité des composites est influencée par l'ajout de petites quantités de fibres de diss. En 

revanche, la température à 10% de perte de masse du biocomposite PP/PEBDr 

/CAM/SiO2/FDTT  (436,7°C) est supérieure à celle à 10% de perte de masse des deux 

biocomposites PP/PEBDr/CAM/SiO2/FDNT  (429.4°C) et PP/PEBDr/CAM/SiO2 (427,7°C), 

ce qui suggère que la stabilité thermique est meilleure en présence des  FDTT. 
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Figure III.16 : (a, b): courbes de pertes de massee et dériveés de perte de masse  des 

différentes formulations des composites. 
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Tableau III. 11 : Données thermogravimétriques obtenues pour les différentes formulations 

des composites et biocomposites. 

Formulations 
Tdebut 

(°C) 

T 10% 

(°C) 

T50% 

(°C) 

Tmax 

(°C) 

Tend 

(°C) 

R 

(%) 

UC 242.7 373.6 411.1 417.6 452.7 2.0 

CC 354.3 449.2 467.2 469.2 493.1 2.4 

CFDNT 365.6 430.0 470.6 474.1 508.7 6.4 

CFDTT 360.8 437.6 470.5 473.6 508.0 6.3 

CFDTC 375.4 428.3 465.6 470.1 497.6 4.1 

CFDTNa 378.9 436.4 470.9 474.1 507.4 5.5 

CFDTKm 367.8 433.7 469.8 473.1 506.7 6.0 

 

III. 5. 3. Analyse calorimétrique différentielle à balayage 

Les courbes de fusion et de cristallisation des seconds cycles de chauffage et de 

refroidissement des biocomposites à base de mélanges PP/PEBDr compatibilisés ont été 

analysées (Figures III.17 a, b). Les données correspondant es figurent dans le tableau III.12. 

Des caractéristiques intéressantes peuvent être obtenues à partir de ces résultats. Deux pics de 

fusion sont apparents (Figure.III.17).Les mélanges ont des pics endothermiques dans deux 

régions différentes. Le pic de fusion à environ 132°C a été attribué au PEBDr et le second pic 

à environ 165°C au PP en l'absence d'agents compatibilisants dans les mélanges. 

Globalement, Tf et Tc de chaque constituant des mélanges compatibilisés et des 

biocomposites sont restées pratiquement constantes (163,6 164,7°C et 129,8-131,8°C 

respectivement pour Tf du PP et du PEBDr ; 122,2-123,8°C et 114,0- 117,4°C respectivement 

pour Tc du PP et du PEBDr). Ces valeurs sont restées pratiquement constantes après 

l'introduction des compatibilisants, prouvant leur bonne dispersion dans la matrice polymère. 

Ainsi, les températures de fusion sont demeurées dans la plage de 129,8 à 131,8 °C et de 

163,6 à 164,7 °C pour le PEBDr et le PP, respectivement. De même, les températures de 

cristallisation sont comprises entre 114,0 et 117,4ºC et 122,2 et 123,8ºC pour les mêmes 

constituants, le Xc de chaque constituant des mélanges diminue lorsque la teneur du 

constituent correspondant diminue. Une diminution de Xc des constituants cristallins dans les 



Chapitre III                                                                                              résultats et discussions 

 

 

 
79 

mélanges par rapport aux polymères seuls est généralement observée lorsqu'il y a des 

interactions spécifiques entre les constituants [110]. Xc de chaque constituant du mélange a 

augmenté avec l'addition des FDNT, FDTC et FDTT, respectivement [111]. Le traitement 

thermique n'affecte pas beaucoup la surface des fibres. Seule une augmentation de la 

cristallinité et l'élimination de l'humidité a eu lieu pour les fibres de diss après traitement 

thermique. L'augmentation de la cristallinité des fibres a également été observée par Gui et al 

[55]. IL en résulte une amélioration de l'adhérence fibre/matrice. L'ajout des FDNT, des 

FDTT et des FDTC au PP/PEBDr a affecté la cristallinité du PP et du PEBDr. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Figure III. 17: (a, b) : Courbes du premier refroidissement et de 2eme 

chauffage  correspondant aux pics de cristallisation et de fusion  des 

différentes formulations de biocomposites. 
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Tableau III.12 : Données de l'analyse DSC pour les différentes formulations de  

biocomposites. 

Formulations Phase PP  Phase PEBDr 

Tf 

(°C) 

∆Hf 

(J/g) 

Tc 

(°C) 

∆Hc 

(J/g) 

Xc 

(%) 

Tf 

(°C) 

∆Hf 

(J/g) 

Tc 

(°C) 

∆Hc 

(J/g) 

Xc 

(%) 

UC 165.0 34.0 124,8 39.6 25.3 131.8 67.8 116.3 59.2 81.7 

CC 164.0 52.1 123.5 54.2 34.6 129.8 32.5 116.7 26.0 35.8 

CFDNT 164.7 36.9 122.3 32.2 20.6 131.1 25.9 114.0 15.7 21.7 

CFDTT 164 .7 45.9 122.5 40.5 25.8 130 .1 24,9 115.2 14.1 19.5 

CFDTC 164.5 46.0 122.6 40.2 25.6 130.0 24.7 115.0 14.8 20.4 

CFDTNa 164.1 40.5 125.3 33.9 24.6 130.4 24.4 117.5 14.3 19.7 

CFDTK 164.6 38.5 - - - 130.9 21.1 - -  - 

 

III.5. 4 Caractérisation par DRX 

L’addition de fibres (FDNT, FDTT et FDTC) n'affecte pas la forme de la courbe comme 

indiqué sur la figure.III.18. Par conséquent, ces fibres  n'ont pas pu modifier la structure 

cristalline de ce mélange binaire. Pour le nano-SiO2, un seul pic de réflexion à 2Ɵ = 26,5° 

peut être observé pour les mélanges, de sorte que l'absence du pic de diffraction à une valeur 

inférieure à 2Ɵ suggère que le nano-SiO2 est dispersé lorsque la température augmente 

pendant le mélange en fusion. De plus, aucun nouveau pic de diffraction n’a pu être observé 

pour les mélanges PP/PEBDr, ce qui indique que l'utilisation de charges nano-SiO2 n'a pas 

d'influence notable sur la structure cristalline du mélange  PP/PEBDr. Toutefois, les variations 

de l'intensité relative des pics de diffraction de la matrice PP/PEBDr causées par l'addition des 

fibres FDNT, FDTT et FDTC  peuvent affecter le degré de cristallinité et donc affecter les 

propriétés physiques finales des composites obtenus. 
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  Figure III. 18: Diagrammes de DRX des mélanges PP/PEBDr et des biocomposites. 

 

  Tableau III. 13: Taux de cristallinité (Xc(%)) des mélanges PP/PEBDr et des biocmposites. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Formulations Xc (%) du PP   Xc (%)  du PEBDr 

PP 38.6 - 

PEBDr - 53.4 

CC 34.5 35.5 

CFDNT 20.3 21.9 

CFDTT 25.7 19.3 

CFDTC 25.3 20.2 

CFDTNa 21.6 19.7 

CFDTK 20.9 19.4 
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III.5. 4 Caractérisation par microscope électronique à balayage 

La morphologie des différentes formulations de composites a été observée par microscopie 

électronique à balayage. Cette technique a permis d'évaluer l'état de dispersion des fibres 

dissoutes dans la matrice polymère à base de PP/PEBDr et l'évolution de l'adhésion 

interfaciale entre les différents composants. Tout d'abord, les images du composite 

compatibilisé  (CC) ont été représentées  (Figure.III.19 a) et utilisées comme référence pour la 

comparaison avec le reste des formulations. Les images du CC ont montré une bonne 

dispersion de SiO2 et une bonne adhésion interfaciale entre les composants grâce à l'utilisation 

du  compatibilisant (MAC/SiO2). 

Les images de la première formulation de biocomposite (CFDNT) (Figure III. 19. b), ont 

montré que l'introduction de la fibre non traitée dans le composite a entraîné une mauvaise 

adhésion interfaciale entre les phases. Ce problème est  dû à l'incompatibilité des fibres 

dissoutes et de la matrice polymérique. En outre, l'énergie de surface élevée des fibres a 

produit une agglomération, conduisant à une grande surface spécifique et à une augmentation 

supplémentaire de la tension interfaciale. En conséquence, des interactions plus importantes 

entre les charges attribuées aux liaisons hydrogènes et aux interactions de Van Der Waals sont 

apparues, conduisant à une faible interaction entre les chaînes polymères hydrophobes et les 

fibres hydrophiles de Diss 

Les autres formulations de biocomposites ont présenté une meilleure adhésion interfaciale 

entre les phases grâce aux traitements subis par les fibres. Ainsi, le composite renforcé par des 

fibres traitées thermiquement (CFDTT) (Figure III.19.c) a donné  une meilleure adhésion 

interfaciale par l'élimination de l'humidité des fibres. Cela a contribué à la réduction des 

groupes hydroxyles qui diminuent considérablement le caractère hydrophile des fibres. 

D'autre part, les traitements chimiques des fibres ont également permis d'améliorer la 

compatibilité entre les phases. Dans le cas du traitement des fibres avec de l'acide acrylique 

(CFDT) (Figure. III.19.d), la substitution des groupes hydroxyle par des groupes -CH et -CH2 

a amélioré l'adhésion interfaciale en diminuant le caractère hydrophile des fibres. D'autre part, 

le traitement alcalin a éliminé une certaine quantité de matériau cimentant (hémicellulose et 

lignine partiellement) et a défibrillé les microfibrilles de cellulose externes comme le montre 

la (figure.III.19.e). Par conséquent, le composite renforcé par les fibres ayant subis  un 

traitement alcalin (CFDTNa) a présenté une bien meilleure adhérence interfaciale. Le 

traitement au permanganate des fibres de  diss  (figure III. 19f) a provoqué une augmentation 

de leur nature poreuse. En outre, les ions permanganate hautement réactifs sont responsables 
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de l'initiation de la copolymérisation par greffage [110], augmentant ainsi l'interaction entre 

les fibres et la matrice. Ainsi, les images ont montré une bonne compatibilité entre les deux 

phases. 

 

 

FigureIII. 19: Micrographies MEB de mélanges compatibilisés :a) PP/PEBDr/CAM 

(75/25/5) b) PP/PEBDr /CAM/SiO2 (75/25/5/3) et c) PP/PEBDr /CAM/SiO2/LI (75/25/5/3/3) 

et les biocomposites. 
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Conclusion Générale 

 Dans l’objectif de valorisation de déchets plastiques et des fibres de diss, nous avons 

élaboré des biocomposites à base de mélanges de polyéthylène basse densité recyclé et 

régénéré et de polypropylène  compatibilisés  par trois produits différents (et renforcés par des 

fibres de diss brutes et traitées).  Les meilleures propriétés en traction ont été obtenues dans le 

cas du mélange (PP/PEBDr) (75/25) compatibilisé avec les trois compatibilisants considérés.  

Parmi les compatibilisants testés, les meilleurs résultats pour le mélange PP/PEBDr (75/25) 

ont été obtenus avec le CAM/SiO2 (5/3). La résistance à la traction, le module d’Young et les 

interactions interfaciales entre le PP et le PEBDr sont les meilleurs. La stabilité thermique des 

biocomposites  n’a pas été affectée par l’incorporation de 5% de fibres de diss.   Par ailleurs, 

les biocomposites à base de mélanges PP/PEBDr renforcés de fibres de diss ont présenté de 

bonnes propriétés mécaniques et une adhésion satisfaisante.  

Enfin, d’un point de vue pratique, l’utilisation des fibres de diss dans le développement de 

composites bio-sourcés à base de mélanges PP/PEBDr constitue un moyen efficace de 

valorisation de ces fibres  et du PEBD régénéré et recyclé. 

Le PE et le PP ont été largement utilisés en raison de leur densité relativement faible, de leur 

bonne résistance chimique, de leurs propriétés d’isolation électrique et de leur faible coût. Il 

est donc souhaitable de préparer des mélanges de ces deux polymères pour une utilisation 

dans des applications telles que l'emballage, les tuyaux, les fils et les câbles, ainsi que d'autres 

matériaux isolants [6]. 

Les mélanges de PP et de PEBDr peuvent contribuer à rendre le recyclage plus important  sur 

le plan économique. 
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Perspectives 

 

    Afin d’approfondir ce travail, les perspectives suivantes peuvent être envisagées : 

-Elaboration de matériaux composites à base de PP/PEBDr/CAM/SiO2 /diss à 

différentes tailles par les procédés d’extrusion ou d’injection. 

 

-Utilisation d’autres techniques de traitement des fibres (corona, plasma), afin 

d’apporter des éléments de réponse au problème d’adhésion à l’interface fibre/matrice.  

 

-Etude de la biodégradabilité et la durabilité de ces matériaux pour mieux préciser 

leurs domaines d’application. 
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