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Abstract

The purpose of this work is to develop and characterize composites based on unsaturated
polyester resin reinforced with loofah fibers. The composites are prepared using the contact
molding process. Loofah contents up to 5,65 % by weight have been used in this work. The
study of the effect of weight percentage of loofah fiber on morphology, absorption,
photodegradation and mechanical properties (traction) is the purpose of this study. The results
obtained showed the feasibility of loofah fiber as a reinforcing material for resin matrix
composites.

Keywords : Loffah fiber, composite, unsaturated polyester resin.

Résumé

L’objet de ce travail est d’¢laborer et de caractériser des composites a base de résine polyester
insaturé renforcé par des fibres de luffa. Les composites sont préparés avec le procédé du
moulage au contact. Des teneurs en luffa allant jusqu’a 5,65 % en poids ont été utilisé dans ce
travail. L’étude de I’effet du pourcentage en poids de la fibre de luffa sur la morphologie,
I’absorption, la photodégradation et les propriétés mécaniques (traction) est le but de cette
étude. Les résultats obtenus ont montré la faisabilité de la fibre de luffa comme matériau de

renforcement pour les composites & matrice résineuse.

Mots clés : Fibres de luffa, composite, résine polyester insaturé.
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Introduction générale

Introduction générale

Le developpement, I'accroissement, les changements rapides des produits et les applications

technologiques et industrielles sont accompagnés par de nouvelles généerations de matériaux.

Parmi ces matériaux, les composites qui évoluent constamment vers des produits qui sont, soit le

moins colteux possible, soit le plus applicable, ou bien les deux a la fois.

En outre, les composites cherchent a intégrer un caractere écologique (ex : matieres recyclees

ou biodégradables) pour la protection de I'environnement et de santé publique [1].

L'industrie des composites se prépare a l'« apres-pétrole » et envisage d’élaborer des
matériaux, dont tous les composants, fibres, matrice polymere et additifs, seront d'origines

renouvelables [2].

Les fibres naturelles sont devenues tres importantes a I'échelle académique et industrielle.
Ces fibres sont caractérisées par leur forte résistance, possedent des densités relativement

basses, et proviennent de ressources renouvelables abondantes.

L’¢laboration des composites a base de fibres naturelles compte sur les mémes techniques
classiques. Grace a ces avantages les constructeurs automobiles par exemple, sont vivement
intéressées a intégrer des pieces en ce type de composite dans différents modéles de leurs
véhicules [3].

Le renforcement des polymeres par des fibres naturelles permet de réduire les impacts
environnementaux. Parmi les fibres naturelles, les fibres végétales ayant un réle structurel

dans la nature présentant des propriétés mécaniques intéressantes [4].

Les composites renforcés des fibres naturelles possedent plusieurs avantages (leur faible co(t,
leur densité peu élevée, leur biodégradabilité, leur disponibilité, leur facilité de mise en
ceuvre, leur haut module spécifique et leur capacité a recycler, etc.). Ces derniers présentent
de l’intérét pour des applications dans diverses domaines comme par exemple la vie
quotidienne (mobilier, plancher, pots...), I’industrie automobile, 1’aviation, les sports et
loisirs... qui exigent des matériaux légers a haute performance, des possibilités de recyclage,

le minimum d’impact sur I’environnement et une réduction du cofit de la matiére [5].

Notre travail consiste en 1’élaboration et la caractérisation du composite résine polyester

insaturé/luffa constituant respectivement la matrice et le renfort.

Page 14



Introduction générale

Une étude du comportement du composite en milieu aqueux, acide et basique et sous
rayonnement ainsi que des essais de traction pour différentes teneurs des renforts sont
effectués.

Ceci se présente sous trois chapitres :

e Le premier chapitre est une étude bibliographique sur les matériaux composites ;

e Le second chapitre concerne la méthodologie expérimentale et comporte tout le
matériel et les méthodes utilisés pour I’élaboration du composite et sa caractérisation ;
e Le troisieme chapitre expose les résultats expérimentaux avec leurs interprétations ;

e Une conclusion générale suivie d’une perspective de ce travail termine ce manuscrit.

Page 15
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Etude bibliographique



Partie theorique Chapitre 1 : Etude bibliographique

1 Etude bibliographique

1.1 Généralités sur les matériaux composites

1.1.1 Définition

Les matériaux composites, appelés généralement composites, sont une combinaison de deux
ou plusieurs parties différentes. 1l existe donc une interface qui les sépare et la qualité de cette
interface a une grande importance pour les propriétés mécaniques et physiques du composite.
Le but est d’obtenir un matériau présentant certaines caractéristiques qui permettent

d’améliorer les performances de la matiére ainsi formée [6, 7, 8].

Un matériau composite consiste dans le cas le plus souvent d’une ou plusieurs phases
discontinues réparties dans une phase continue. La matrice forme la phase continue tandis que
le renfort constitue la phase discontinue [7]. En général la matrice a des propriétés

complétement différentes a celles du renfort [6].
Suivant la nature de la matrice, les matériaux composites sont classés en trois familles :

e Les composites a matrice organique (CMO) ;
e Les composites a matrice métallique (CMM) ;

e Les composites a matrice céramique (CMC) [7].

Les matériaux composites peuvent aussi étre classes selon les caractéristiques de la matrice et

des renforts en deux familles :

e Les composites de grande diffusion GD, peu codteux, qui sont les plus courants dans
le marché ;
e Les composites a hautes performances HP, peu développés, qui sont communément
renforcés par des fibres de verre R, carbone ou aramide (Kevlar).
IIs sont utilisés dans des secteurs de forte valeur ajoutée (le médical, 1’aéronautique, les sports

et les loisirs) [8, 9].
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1.1.2 Les matrices

La matrice joue le role de liant [10]. Elle a pour fonction de transmettre et répartir les efforts
extérieurs aux renforts, d’apporter la tenue chimique de la structure et donner la forme voulue
au produit final. Elle sert également a protéger les renforts du milieu extérieur [11, 12]. La

classification des types de matrices est donnée sur la Figure 1.1.

- Thermoplastique

Organique =

b Thermodurcissable

Matrice

. Céramique

Minérale

Métallique

Figure 1.1 : Types de matrice [13]

1.1.2.1 Les matrices organiques

Une matrice organique est constituée d’un ou plusieurs polymeéres. Ces derniers peuvent étre
des thermoplastiques, des thermodurcissables et des élastomeéres. Leurs propriétés mécaniques
différent d’un type a un autre. Les thermoplastiques sont généralement plus résistants que les

thermodurcissables tandis que les élastoméres se caractérisent par leur allongement.

Les matrices organiques sont les plus utilisées dans la production car, contrairement aux
métaux, elles ont un faible poids, une haute résistance, une faible conductivité électrique et
thermique et résistent a la corrosion. Ce type de matrice est utilisé dans la conception des

avions compte tenu de leur faible densité [14].
A. Les thermoplastiques

Les thermoplastiques sont des macromolécules linéaires ou Iégerement ramifiées, ils sont les

plus utilisées a cause de leur facilité de mise en ceuvre et de leur faible cott [15].
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Les thermoplastiques se subdivisent en deux classes : les semi-cristallins et les amorphes. Les
polyméres semi-cristallins, composés en partie d’une phase amorphe, se caractérisent par leur
capacité a cristalliser contrairement aux amorphes, constitués d’une phase vitreuse, qui se

caractérisent par leur état transparent a 1’état solide [16].

Sous I’action de la chaleur, le ramollissement du polymeére a lieu et ce dernier conduit a

I’apparition de mouvements a longue portée dans les chaines moléculaires.

Par refroidissement, le thermoplastique peut donc étre solidifié en prenant la forme désirée.
Ce processus de ramollissement par excitation thermique et de durcissement par

refroidissement peut étre répété plusieurs fois car, contrairement aux résines

thermodurcissables, quasiment aucune modification chimique ne vient altérer les
thermoplastiques. Il s’agit plutot d’une modification de 1’agencement intermoléculaire

(volume libre) [1].

Les principales familles de thermoplastiques sont les polyoléfines (les polyéthylénes, les
polypropylénes), les acryliques, les plastiques a base de chlorure de vinyle et les polystyrénes

[6]. Le Tableau 1.1 donne certaines propriétés des thermoplastiques les plus utilisés.

Tableau 1.1 : Caractéristiques des thermoplastiques [1]

Polymere | T, (°C) | T¢ (°C) Thermoformage | Densité | o Module |agq a20°C

(°C) (MPa) | elastique [ (10~5K™1)
(GPa)

PP 5 165 150 — 195 0,92 30 1,2 9

HDPE -100 134 130 - 205 0,95 28 1,1 34-4,0

PVC 75-105| 160 — 220 | 100 - 180 1,39 58 2,9 16-7,7

PS 90 - 100 130 — 155 1,05 55 3,2 18-24

PET 70 255-265 | 120-170 1,30 47 2,6

ABS 90 - 120 130 - 200 1,05 50 2,5

PMMA 100 150 — 190 1,18 72-80 | 3,3 16-238
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B. Les thermodurcissables

Les thermodurcissables sont des macromolécules tridimensionnelles [15], ils sont composés

de chaines liées entre elles chimiquement par ramifications ou pontages. Les molécules des

thermodurcissables sont réticulées ou les nceuds empéchent la fusion [17].

Les thermodurcissables sont mis en forme une seule fois mais présentent des propriétés

thermomécaniques et mécaniques beaucoup plus importantes a celles des thermoplastiques

[15].

Les classes de thermodurcissables les plus utilisées sont : les résines époxydes, les polyesters

insaturés, et d’autres résines telles les furaniques, les phénoliques et les aminoplastes [15]. Le

Tableau 1.2 indique leurs principales propriétés physigues.

Tableau 1.2 : Caractéristiques des résines thermodurcissables [18]

Résine p E G \ Crupture| € (°C71) | A Thax (°C)
(Kg/m3) [ (MPa) [ (MPa) (MPa) Wim x
°C)
Epoxyde 1200 4500 1600 0,4 130 11x107> | 0,2 90 -200
Phénolique 1300 3000 1100 0,4 70 1x107> |03 120 — 200
Polyester 1200 4000 1400 0,4 80 8x107° |02 60 — 200
Polycarbonate | 1200 2400 0,35 60 6x107° 120
Vinylester 1150 3300 75 5x107° > 100
Silicone 1100 2200 0,5 35 100 — 350
Uréthane 1100 700 - 30 100
7000
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1.1.2.2 Les matrices métalliques

Les matrices métalliques peuvent étre :

e Un metal pur ou une solution solide comme le magnésium, le titane ;

e Un alliage durci par précipitation comme 1’aluminium et ses alliages, 1’acier.

Elles présentent une bonne conductivité électrique et thermique, une meilleure résistance au
vieillissement, au feu et a I'usure. De plus elles sont malléables et offrent également la
possibilité de revétement et de liaison. Ce type de matrice est utilisé dans le domaine de

I’aéronautique [14, 19].
1.1.2.3 Les matrices céramiques

Les céramiques, matériaux inorganiques hétérogenes, sont composés de substances
cristallines variables dans la composition et la configuration. Ils présentent une bonne

résistance chimique, un point de fusion élevé et une faible conductivité thermique.

Les céramiques ont une bonne résistance a la compression, haute rigidité et peuvent résister a

des températures trés élevées [14].

Les matrices céramiques sont souvent de structure multicouche : la matrice est constituée de
plusieurs couches superposées donc plusieurs interfaces et déviations de fissures. C’est pour

cela qu’elles sont utilisées dans des pieces mécaniques [20].

1.1.3 Les renforts

Le renfort constitue I’armature ou le squelette du composite et a pour objective d’assurer la
tenue mécanique de la piéce (rigidité, résistance a la rupture, dureté, etc.), de supporter les

efforts mécaniques appliquées au matériau [2, 21].

Il est généralement de nature fibreuse et se compose de plusieurs centaines ou milliers de
filaments de diametre compris entre 5 et 15 um [18]. Sa nature fibreuse permet d’obtenir un

matériau anisotrope avec un renforcement dans des directions préférentielles [2].

Le renfort sert également a améliorer quelques propriétés physiques du composite (tenue en
température, tenue au feu, comportement thermique, résistance a 1’abrasion) ainsi que

électriques [7].
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1.1.3.1 Fibres naturelles

Les fibres naturelles sont des structures biologiques essentiellement composées de cellulose,
hémicelluloses et lignine. Elles comportent aussi des protéines, des extractibles et certains

composés inorganiques en faibles proportions [15].

Les fibres naturelles sont classées selon leur origine, on peut donc distinguer trois grands

groupes (Figure 1.2) :

e Les fibres végeétales qui comprennent des fibres extraites de feuilles (sisal), de troncs
(palmier), d’enveloppes de fruits (noix de coco), les fibres provenant des poils
séminaux de graines (coton, kapok), et les fibres libériennes extraites de tiges de
plantes (lin, chanvre, jute, ortie).

e Les fibres animales qui proviennent des poils, telles que la toison animale, et des
sécreétions telles que la soie.

e Les fibres minérales telles que I’amiante.

—p  Graines =—=p Coton, Kapok

e i —>  Tiges ——»  Lin. Chanvre
Origine végétale | > Feuilles —» Sisal, Abaca

> Fruits » Noix de coco

3 Troncs ——  Palmier

— Laine . Mouton

Fibres naturelles . :
L Origine animale

L Poils —  Alpaga

—)  Sécrétions =¥  Soie

—>  Origine minerale »> Amiante

Figure 1.2 : Classification des fibres naturelles en fonction de leur origine [4]
Les fibres naturelles sont tres utilisées comme renfort de matériaux composites, on peut donc
justifier cette utilisation pour développer des matériaux et des technologies prenant en
considération les impacts sur 1’environnement ainsi que valoriser une ressource locale dans

des pays peu industrialisés.
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Les fibres naturelles sont des matériaux biodégradables et renouvelables par culture, elles
présentent des avantages technico-économiques et écologiques par rapport aux fibres
synthétiques (fibres de verre, ...) donc on envisage de remplacer ces dernieres par des fibres

naturelles [4].

Les fibres naturelles d’origine végétale sont les plus utilisées car elles sont disponibles et
moins colteuses [22]. Les performances différent d’une fibre a une autre et donc chaque fibre
posséde ses propres caractéristiques et cela di au caractére naturel [4]. Le Tableau 1.3

indique quelques caractéristiques de certaines fibres naturelles.

Tableau 1.3 : Caractéristiques de certaines fibres naturelles [23]

Fibre Densité Allongeme Résistance Module
(g/cm3) nt (%) a la traction | d’Young
(MPa) (GPa)
Coton 15-1,6 7,0-8,0 287 — 597 55-12,6
Lin 1,5 2,7—-3,2 345 - 1035 27,6
Chanvre - 1,6 690 -
Jute 1,3 15-18 393773 26,5
Ramie - 3,6-3,8 400 — 938 61,4 —128
Sisal 1,5 20-25 511-635 94-220
Coir 1,2 30,0 175 4,0-6,0

Les fibres animales possedent aussi des propriétés importantes. Effectivement, les soies
animales ont un allongement a la rupture trés important. Cette caractéristique détermine
I’intérét qu’elles posseédent car les soies animales, en terme d’absorption d’énergie mécanique,

sont les meilleures par rapport aux fibres synthétiques et naturelles [4].

1.1.4 Interface fibre/matrice : notion d’adhésion

La notion d’adhésion est liée a la nature des surfaces impliquées. Ces dernieres possedent des

propriétés qui servent a les rendre plus au moins idéales [24].
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Généralement les propriétés antagonistes de la surface des composés associés sont

responsables a la mauvaise adhésion.

Au niveau moléculaire, il y a la formation d’un contact interfaciale, par adhésion, entre les
différents composés. Afin d’atteindre 1’équilibre d’adsorption, les molécules vont déplacer
ensuite en constituant des liaisons physiques et/ou réagissent chimiquement pour former des
liaisons covalentes. Il y a donc des phénomenes qui affectent 1’adhésion telle que la

mouillabilité, la diffusion, I’adsorption et la réactivité chimique [15].

Les caractéristiques des matériaux composites sont déterminées par la fibre et la matrice, et
dans la plus part des cas par I’interface. L’interface, d’une épaisseur nulle, est une région a

deux dimensions entre la fibre et la matrice.

Les caractéristiques de I’interface proviennent de celles de la matrice et de la fibre. La force

d’adhérence interfaciale est déterminée par la surface fibreuse [25].

1.1.4.1 Méthodes d’amélioration de P’interface fibre/matrice

La qualit¢ de D’interface fibre/matrice est trés intéressante pour ['utilisation des fibres
naturelles comme fibres de renforcement pour les polymeéres. Afin d’optimiser cette interface,
des méthodes physiques et chimiques peuvent étre utilisées. Ces méthodes consistent en la
modification de surface des fibres et/ou des matrices et 1’obtention de nouvelles propriétés

interfaciales [15, 23].
A. Méthodes de modification par voie physique

Les méthodes physiques ne modifient pas la composition chimique des fibres par contre elles
modifient leurs propriétés structurales et de surface [23]. Il y a les traitements par décharges
électriques comme le corona et le plasma froid et par exposition aux rayonnements gamma,

ultra violet ou laser [15].
% Le traitement corona (couronne)

Le traitement corona est défini comme une décharge lumineuse et audible qui se produit entre
deux électrodes, avec 1’utilisation d’une haute tension, séparées par une faible distance. Il est

caractérisé par une émission de lumiére violette fréquemment visible dans 1’obscurité.
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La décharge audible, généralement un bruit crépitant subtil, augmente en intensité avec
I’augmentation de la tension de sortie [15, 26]. La décharge entraine une ionisation du gaz
inter électrode et produit des ions, des électrons, des neutrons et des radicaux libres [27]. Ce

procédé entraine une modification de 1’énergie de surface des fibres de cellulose [23].
% Le plasma froid

On considére communément le plasma comme étant le quatriéme état de la matiére [28]. Par
définition, le plasma est un gaz particllement ionisé constitué d’électrons, d’ions, d’atomes et
de molécules dans des états excités et au sol. Ces états sont formés par des températures tres

élevées, des champs électriques forts ou des champs magnétiques.
Concernant les plasmas générés par les décharges électriques, on distingue deux types :

e Le premier type, plasma d’équilibre ou chaud, présente les caractéristiques de haute
température du gaz et de température d’électrons presque égale.
e Le deuxieme type, plasma hors équilibre ou froid, est caractérisé par une basse

température de gaz et une haute température d’électrons.

Ce dernier type, plasma froid, peut étre utilisé pour le traitement de surface de polymeéres et
de fibres [29].

Ce traitement, plasma froid, repose sur I’application et 1’entretien d’une décharge de gaz
1onisé a I’aide d’un générateur de haute fréquence a I’intérieur d’une enceinte qui contient le

matériau.

Il y a donc la création d’un agrégat d’ions, de radicaux, d’électrons et de photons, c’est la
naissance du plasma. Ces entités actives vont interagir avec les surfaces mises en jeu. Par la
suite, il y la formation de groupements chimiques fonctionnels a la surface dépendant de la

nature de la phase gazeuse utilisée. C’est 1’activation ou la fonctionnalisation de surface [15].
% Le traitement sous rayons gamma

Les rayons gamma sont de nature électromagnétique. Ils sont généralement formés par la
désintegration radioactive, la fusion, la fission et les interactions des particules. Ces rayons
possédent souvent des fréquences supérieures a 1019 Hz et possedent donc des énergies

supérieures a 100 keV et une longueur d’onde inférieure a 10 pm [15].
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L’exposition a des rayonnements a haute énergie, irradiation gamma, est un moyen spécial
d’activation des substrats cellulosiques par dégradation. La structure, la réactivité et les
propriétés physico-chimiques de la cellulose sont fortement modifiées par cette irradiation. A
des énergies d’irradiation plus faibles, il y a une réticulation alors qu’a des énergies plus

élevées, la degradation par la scission de la chaine a lieu [30].
¢ Le traitement sous rayonnement ultraviolet

Le traitement sous rayonnement Ultra violet (UV) n’a pas été beaucoup utilisé dans les
applications composites. Il sert a oxyder des surfaces et parait aussi plus efficace que les

procédés humide utilisant des solutions d’acides chromique et d’acide nitrique [15, 31].

Généralement, le rayonnement UV est utilisé pour améliorer la réactivité des fibres naturelles
par la formation de radicaux ou I’oxydation de la surface des fibres, cette modification dépend
de plusieurs facteurs tels que la nature du substrat, la longueur d’onde utilisée, la distance
substrat/source et les conditions atmosphériques [27]. Cependant, une longue durée de

traitement peut dégrader la surface des fibres [15].

+ Le traitement laser

Le traitement repose sur le bombardement de la surface du matériau a I’aide d’un faisceau
laser cohérent formé soit avec un solide (grenat d’aluminium et d’yttrium-néodyme YAG-
Nd), soit avec un gaz ou un mélange gazeux (KrF, XeCl, CO,+N, + He). Pendant le
traitement, des liaisons sont cassées, des radicaux libres et des ions sont formés a la surface du
matériau donc une fonctionnalisation de cette derniere. Aprés, la surface traitée peut
commencer une réaction chimique ou provoquer la réticulation. Comparé aux autres procédés
de traitements de surface, le traitement laser reste le plus précis mais il a I’inconvénient du

co(t tres élevé [15].
B. Méthodes de modification par voie chimique

L’utilisation de produits chimiques pour traiter les fibres naturelles et /ou la matrice a pour
objective d’améliorer la compatibilité entre ces deux dernieéres. Parmi ces méthodes, on cite

les réactions de couplage chimique [3, 15].
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+«» Couplage chimique

La méthode de couplage chimique est une méthode de modification chimique importante, qui

permet d’améliorer I’adhérence interfaciale. L’agent de couplage réagit avec la surface des

fibres en formant un pont de liaisons chimiques entre la fibre et la matrice [23].

Les agents de couplage sont classés en trois groupes : les organiques, les inorganiques et les

organiques-inorganiques. Le Tableau 1.4 regroupe les principaux groupes d’agents de

couplage.

Tableau 1.4 : Agents de couplage [32]

Nature de D’agent de | Famille Exemples
couplage
Acrylates Glycidyl methacrylate (GMA)
Hydroxyethyl methacrylate
(HEMA)
Amides et imides N, N'-m-phenylene bismaleicimide
(BMI)
Organique

Anhydrides

Acetic anhydride (AA)

Alkyl succinic anhydride (ASA)
Succnic anhydride (SA)

Phtalic anhydride (PHA)

Maleic anhydride (MA)

Chlorotriazines et dérivés

2-diallylamino-4,6-dichlori-s-
triazine (AACA)

2-octylamino-4,6-dichloro-s-
triazine (OACA)

Epoxydes

Butylene oxide (BO)
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Propylene oxide (PO)

Isocyanates

Isocyanate d’éthyle (EIC)

Hexamethylene diisocyanate
(HMDIC)

Toluene 2,4-diisocyanate (TDIC)

Acides organiques

Abietic acid (ABAC)

Linoleic acid (LAC)

Monomeéres

Acrylonitrile (AN)
Butyl acrytale (BA)
Methyl methacrylate (MAA)

Styrene

Polymeres et copolymeéres

Mateated polyethylene (MAPE)

Maleated polypropylene (MAPP)

Inorganique

Silicate de sodium (Na,SiO5)

Organique-

inorganique

Silanes

Vinyltri (2-methoxyethoxy ) silane
(A-172)

y-methacryloxypropyltrimethoxy
silane (A-174)

y -glycildoxy propyltrimethoxy
silane (A-187)

Titanes

Titanium
di(dioctylpyrophosphate)oxyacetate
(KR 138 S)
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e Traitement avec des composés contenant des groupes méthylols (—CH,OH)

Ils forment des liaisons covalentes stables et des liaisons hydrogénes avec les fibres
cellulosiques [33]. Ainsi, le traitement avec le diméthylolmélamine (DMM) permet
d’améliorer les propriétés mécaniques et d’absorption d’eau de composites cellulose/

polyester insaturé [34].
e Traitement avec les isocyanates

Ils permettent de réduire le caractere hydrophile des fibres lignocellulosiques [3]. lls servent
aussi a améliorer les propriétés mécaniques des composites bois/PVC ou bois/PS en traitant
soit la matrice soit les fibres [33]. Par exemple, le polyméthylene polyphényle-isocyanate
(PMPPIC) est utilisé a I’état pur ou en solution, il est li¢ chimiquement a la molécule de
cellulose par de fortes liaisons covalentes. Le PMPPIC améliore la liaison interfaciale en

complétant le pont entre la fibre et le polymeére dans la région d’interphase [35].
¢ Traitement avec I’anhydride acétique (acétylation)

L’acétylation est une méthode trés importante qui permet de modifier la surface des fibres
naturelles et la rendre plus hydrophobe. La méthode consiste a faire réagir les groupes
hydroxyles (—OH) de la fibre avec les groupements acétyles (—CH5;CO). Les groupes
hydroxyles des constituants mineurs de la fibre (la lignine et 1’hémicellulose) et de la
cellulose amorphe sont ceux qui vont réagir. Les groupes hydroxyles des régions cristallines
de la fibre sont inaccessibles aux réactifs chimiques car ils sont fortement compactés. La

réaction d’acétylation est présentée ci-dessous [36, 37] :

Fibre — OH 4+ CH; — C(= 0) — 0 — C(= 0) — CH; — Fibre — OCOCH3; + CH3;COOH  (1.1)

e Traitement avec la triazine et ses dérivés

Ils réagissent avec les fibres cellulosiques en formant des liaisons covalentes. La réduction de
I’absorption d’humidité des fibres cellulosiques et de leurs composites traités avec les dérivés

de triazine est expliquée par la réduction de nombre de groupe hydroxyle de la cellulose [23].

Page 29



Partie theorique Chapitre 1 : Etude bibliographique

1.2 L’état de Part

L'idée d'utiliser des fibres de luffa comme renfort dans une matrice de polymeére n'est pas tout
a fait nouvelle. En 2003, Boynard et ses collaborateurs [38] ont étudié les aspects du

traitement alcalin des fibres de luffa sur les propriétés de flexion des composites de polyester.

Les fibres de luffa ont été traitées par différentes concentrations de solutions de soude a deux
températures. Les résultats de ce travail ont montré que le traitement a produit de grands
changements morphologiques sur la surface externes et la création d’une rugosité importante
au niveau de la structure interne des fibres de luffa. Ceci avait pour conséquence une
augmentation de la surface d’adhésion des fibres et celle des propriétés mécaniques. Cette
étude montre que la résistance obtenue par ces composites était cependant comparable a celle
des autres matériaux composites a matrice résineuse et de fibres naturelles, ce qui montre la
faisabilité de la fibre de luffa comme matériau de renforcement pour les composites a matrice

de résine.

En 2005 des travaux ont été menés par Paglicawan et ses collaborateurs [39], consiste a
étudier le potentiel de la fibre de luffa en tant que matériau de renfort pour les composites.
Dans ce travail les propriétés de résistance a la traction et a la flexion du plastique renforce de
fibres de luffa ont été caractérisées et évaluées. Les propriétés mécaniques du composite ont
été déterminées en fonction des propriétés des fibres de luffa et du procédé de préparation des
composites. Les résultats ont montré que les fibres de luffa renforcées de polyester insaturé
sont des matériaux anisotropes typiques puisque la fibre de luffa est généralement contrdlée
par le réseau de fibres dans plusieurs directions. lls ont remarqué aussi que la concentration
des fibres dans 1’éponge de luffa elle-méme a un effet significatif sur les propriétés
mécaniques. Dans cette expérience, les fibres de luffa montrent une alternative potentielle en
tant que matériau de renforcement pour composite lié au polymere. Un traitement a la surface

des fibres est recommandé pour obtenir une bonne adhérence entre les fibres et la matrice.

En 2016, Demir et ses collaborateurs [40] ont étudié les effets des agents de couplage sur les
propriétés mécaniques, morphologiques et d'absorption de l'eau des composites fibres de
luffa/polypropyléne afin d'améliorer les interactions interfaciales entre la matrice de

polypropyléne et la fibre de luffa.
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Dans cette étude trois types différents d'agents de couplage ont été utilisés qui sont :

(3-aminopropyl) —triéthoxysilane.
3- (triméthoxysilyl) -1-propanethiol.
I'anhydride maléique polypropyléne greffeé.

D’autre part des composites de polypropyléne ont été préparés dans un rheometre a couple.

Ces composites contiennent 2 a 15% en poids de la fibre de luffa. Les propriétés de traction

des composites ont été déterminées en fonction de la charge. Les résultats ont montré que :

La résistance a la traction et le module de Young ont augmenté avec l'utilisation des
agents de couplage.

Le traitement au silane des fibres de luffa et le traitement réactif du composite avec
I’anhydride maléique polypropyléne greffé pendant la préparation augmentaient la
résistance a la traction et le module de Young.

Les composites contenants des fibres de luffa traitées par 3- (triméthoxysilyl) -1-
propanethiol ont montré I'amélioration la plus prononcée des propriétés mécaniques
par rapport au composite contenant des fibres de luffa non traitées en raison de
I'adhérence et de la compatibilité entre le polypropyléne et la fibre de luffa traitée au
silane.

Les études au microscope a force atomique ont également montré que la rugosité de
surface des fibres de luffa diminuait avec I'utilisation d'agents de couplage au silane.
Des études morphologiques ont démontré qu'une meilleure adhérence entre la fibre et
la matrice était atteinte en particulier pour les composites de luffa traités par 3-
(triméthoxysilyl) -1-propanethiol et (3-aminopropyl) -triéthoxysilane.

Les résultats d'absorption d'eau ont montré que le traitement au silane et au I'anhydride
maléique polypropyléne greffé réduisait la capacité d'absorption de I'eau par rapport

aux composites non traités.

En 2017, une autre étude est effectuée par Bhagat et ses collaborateurs [41]. Elle porte sur

I'utilisation de la fibre de luffa et la fibre de coco pour faire un composite hybride.

Ils ont étudié I'influence des variations de longueur des fibres et du contenu sur la

caractérisation des composites hybrides renforcés par des fibres de coco et des fibres de luffa

en utilisant de la résine époxy comme matériaux de matrice.
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Ces composites sont comparés en se basant sur les propriétés mécaniques telles que la
résistance, la ténacite, la dureté et la densité, etc. Les résultats révélent que les propriétés de
résistance maximale sont observées pour le composite a 25% en poids. Et les valeurs de
module de traction et de dureté augmentent avec lI'augmentation de la charge et de la longueur

des fibres.

D’autres travaux ont été effectués en 2017 par Jino et ses collaborateurs [42], pour étudier
I’amélioration des propriétés mécaniques par l'ajout de céramique B,C au composite fibre de
luffa/époxy. Les propriétés mécaniques sont évaluées pour le composite luffa/époxy et le

composite luffa /époxy /B, C et les résultats de ce travail montrent que :

e Le composite luffa /époxy /B,C a les plus grandes propriétés mécaniques par rapport
au composite luffa / époxy.
e Le résultat du test d'impact montre que l'ajout de B,C augmente la résistance aux

chocs de la fibre de luffa.
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1.3 Résines polyesters insaturées
1.3.1 Les polyesters insaturés

Les polyesters insaturés (copolymeres) sont des matériaux réticulés, infusibles et insolubles

dans tous les solvants. lls sont formés par deux étapes :

e Une polycondensation pour la synthese du prépolymere polyester insaturé (UP) ;
e Une copolymeérisation radicalaire qui consiste a faire réagir les insaturations de la

chaine polyester et celles du solvant réactif, le plus souvent, le styréne (St) [43].

1.3.2 Résines polyester insaturé

Les résines polyesters insaturé, notées UPR (taux UP/ taux St), sont composées d’un

prépolymere polyester insaturé dissous dans un comonomere réactif, le styréne.

Le styréne (fonctionnalité de 2) permet de donner a la résine une réactivité ¢levée ainsi qu’une

fluidité suffisante.

La composition du polyester insaturé est importante pour les propriétés de la matrice UPR
cependant le taux du styrene est aussi essentiel. Le rapport molaire d’insaturations (rj) d’une
résine UP est défini comme étant le nombre de fonctions vinyle du styréne sur le nombre de
fonctions vinyle du polyester :

_ C=Cstyréne
=T c=cup 12)

Le rapport molaire d’insaturations indique la densité de réticulation du réseau polyester. Le
polyester est I’agent réticulant donc plus 1} est faible plus la densité de réticulation est elevée
[44].

Pratiguement la résine UP standard est composée de prépolyméres obtenus par
polycondensation d’anhydride phtalique, d’anhydride maléique et de propyléne glycol, et qui

sont dissous dans le styréne stabilisé par I’hydroquinone [43].
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1.3.2.1 Synthése des prépolymeres polyester insaturé

Les prepolyméres polyester insaturé sont obtenus par polycondensation en masse a
température ¢levée de diacides ou d’anhydrides insaturés et saturés avec des diols. Cette

réaction de polyestérification se fait en deux étapes :

e La synthése du monoester qui se produit entre 60 et 130 °C, par addition de glycol sur

I’anhydride :
@ + HO-R-OH —_— HO—C-CH=CH-C-0O-R-OH
NP [ |
o] o]
Anhydride Glycol Monoester

e La polycondensation du monoester qui a lieu dans une température trés élevée entre

160 et 220 °C :
HO-C-CH=CH-C-0-R-OH —— HO*hCi—CH=CH—ﬁ—O—R—O+H + (n-1)H,0
i)| l:ln 0 0 n
Monoester Prépolymeére UP

Figure 1.3 : Synthése du prépolymére polyester insaturé a partir de 1’anhydride maléique et
du glycol [45]

1.3.2.2 Reéactions secondaires
« Isomérisation

La réaction d’isomérisation a lieu au cours de la polyestérification [46]. Les groupes maléates
(cis) s’isomérisent majoritairement en groupes fumarates (trans) [47]. Les conditions
d’estérification, le temps et la température de réaction, I’acidité du systeme et la nature des
réactifs et catalyseurs sont les principaux facteurs qui déterminent le degré d’isomérisation
[46]. Le taux d’isomérisation dépend essentiellement de la structure du diol utilisé et de la

temperature [48].

Page 34



Partie theorique Chapitre 1 : Etude bibliographique

Cette réaction est trés importante car elle conditionne la copolymérisation avec le monomere ;

le groupe fumarate est beaucoup plus réactif que le maléate [43].

+* Réaction d’Ordelt

La réaction d’Ordelt, réaction de saturation des doubles liaisons, est 1’une des réactions
secondaires les plus importantes dans la préparation de polyesters insaturés [46]. Cette
réaction est provoquée par I’addition de groupes hydroxyles aux doubles liaisons. Il en résulte
une formation de chaines latérales et une déviation de la steechiométrie réactionnelle. Elle a

lieu au cours de I’isomérisation du maléate au fumarate [45].

Cette reaction permet de perturber la synthése des prépolyméres en modifiant la
steechiométrie initiale et en formant de molécules polyfonctionnelles de masse molaire élevée

et qui peuvent provoquer une gélification prématurée dans les réacteurs [43].

« Transestérification

La réaction de transestérification se produit a la fin de polyestérification [43]. En effet, elle est
une alcoolyse ou une acidolyse des chaines de polyester par des groupes hydroxyle ou

carboxyle de monomeres encore présents dans le milieu réactionnel [45, 46].
¢+ Déshydratation du glycol

La déshydratation du glycol permet d’¢liminer une partie du glycol ce qui entraine une
modification de la steechiométrie initiale et une formation de produits de type éther cyclique
[43].

1.3.2.3 Copolymérisation polyester — styréne
Un amorceur radicalaire (peroxyde organique) est utilisé pour assurer la copolymérisation

polyester — styrene. Cette derniére conduit a une réticulation tridimensionnelle qui

s’accompagne d’une forte exothermie et d’un retrait important [43].
% Une polymérisation radicalaire

La réticulation d’une résine UP est une polymérisation en chaine radicalaire entre les doubles
liaisons du prépolymeére polyester et celle du monomére vinylique. Elle consiste en une

séquence de quatre étapes [43] :
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Réaction d’inhibition

L’inhibiteur de la polymérisation joue un role essentiel car il permet d’assurer la conservation

au stockage et de varier le temps de gel [43].

Les peroxydes organiques se décomposent thermiquement ou chimigquement pour donner une
paire de radicaux libres, la décomposition chimique (redox) nécessite la présence d’un
cocatalyseur métallique comme 1’octoate de cobalt. Le mécanisme de décomposition des

peroxydes est présenté ci-dessous [49, 50] :

e Décomposition thermique :

ROOH (I) = RO" + OH'(2R") (1.3)

e Décomposition redox :

k
ROOH (I) + Co?* = RO" (R") + OH™ + Co3* (1.4)

2

k
ROOH (I) + Co®* — ROO’ (R*) + H* + Co?* (1.5)

Ou | présente les peroxydes, R* présente les radicaux libres primaires, k; et k, sont les

constantes de vitesse des décompositions thermique et redox respectivement [50].

Soient Z I’inhibiteur, I ’initiateur (amorceur), R* un radical libre et RZ* le radical formé [43,
50] :

R°+Z - RZ' (1.6)

Réaction d’amorgage (Initiation)

Elle commence par I’intermédiaire de radicaux libres (R*). Soient St et UP les insaturations
respectivement du styréne et du polyester tandis que St*et UP* sont les radicaux libres

correspondants [43].

ki
R +St — st (1.7)
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k
R +UP =% yp (1.8)

Réaction de propagation

La propagation consiste en I’addition des doubles liaisons du prépolymeére polyester ou celles

du styréne sur la chaine en croissance [43].

R k12 o . kll .

~UP"+5St — ~UPSt ~UP*+UP — ~UPUP
kzz k21 (1'9)

~St"+St  — ~StSt* ~St*'+UP — ~StUP*

Réaction de terminaison

La réaction de terminaison se produit par réaction biomoléculaire entre les radicaux [49]. On
distingue deux types de réaction de terminaison : le couplage et la dismutation.

e Couplage :
~R"+R'~ - ~R-R~ (1.10)
e Dismutation :

Le couplage conduit a une réticulation tandis que la dismutation conduit a I’apparition d’une

insaturation [43].

s+ Meécanisme de formation du microgel

Dans la copolymérisation styrene/polyester insaturé, il y a trois réactions possibles, St-St, St-

UP, UP-UP, qui peuvent étre classées en quatre types :

» La réticulation intermoléculaire (réactions (a) et (b)) (Figure 1.4) qui conduit a la
formation de réseau macroscopique ;

» La réticulation intramoléculaire (réactions (c) et (d)) (Figure 1.4) qui permet
d’augmenter la densité de réticulation ainsi de réduire la taille de la bobine de

polyester. Cependant, elle ne participe pas a la formation du réseau macroscopique ;
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» La ramification de la molécule du polyester par le styrene (réaction (e)) (Figure 1.4)
qui consomme des unités de réticulation et peut augmenter légérement la taille de la
bobine de polymere. Elle a peu d’effet sur la formation du réseau ;

» L’homopolymérisation du styréne libre (réaction (f)) (Figure 1.4) qui forme un

segment de polymere soluble. Ce dernier ne participe pas au réseau de polymeére [51].

Figure 1.4 : Schéma des réactions possibles dans la copolymeérisation styréne — polyester
insaturé [51]

%+ Mécanisme de gélification

Les principaux produits de réaction qui se produisent a différents stades de la courbe de

viscosité sont présentés a la Figure 1.5.

Les radicaux libres formés a partir de la décomposition des initiateurs sont consommeés par les
inhibiteurs pré-ajoutes. Aucune modification est apportée a la viscosité du systeme, elle reste

presque constante [50].
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Figure 1.5 : Augmentation typique de la viscosité d’une copolymérisation de réticulation de

polyester insaturé — styrene, corrélée avec un mécanisme de gélification de microgel [50, 52]
Formation de microgel

Dans cette étape, les amorceurs se décomposent continuellement et forment des radicaux
libres. Ces derniers peuvent réagir avec les deux copolymeres (styrene et prépolymére UP) en
formant des chaines primaires par des réactions inter et intramoléculaires. Les chaines de
polymere UP primaires peuvent étre présentes sous la forme de bobine réticulées (microgels)
a cause de la réaction intramoléculaire forte. La formation de microgels dépend de la
formation des radicaux libres. En raison de la faible concentration de microgels, les
réticulations entre ces derniers sont également négligées. De ce fait, la viscosité du systéme

augmente légerement dans cette étape [50].
Transition

Les doubles liaisons pendantes sur les molécules de polyester insaturé ayant réagi sont soit

enfouies a I’intérieur de ces microgels primaires, soit situées pres de la surface des microgels.
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Les doubles liaisons pendantes a I’intérieur des particules s’engagent dans la réaction
intraparticulaire, ce qui entraine 1’augmentation de la densité¢ de réticulation des microgels
tandis que ceux pres de la surface des particules peuvent réagir avec les comonomeres et les
microgels environnants a travers les radicaux libres nouvellement formés, ce qui conduit a la

croissance de particules de microgel et de réticulation parmi les microgels.

Mais en méme temps, il y a toujours la formation de microgels dans le systeme. La viscosité
augmente plus vite en comparant avec I’étape précédente en raison de I’existence d’une

réticulation inter-microgel [50].
Macrogelification

La concentration de microgels augmente. Les radicaux libres nouvellement formés s’engagent
dans la réticulation au lieu de former des microgels. Il en résulte finalement la formation

d’une macrogélification dans le systeme [50].
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1.4 Les fibres de luffa
1.4.1 Description

Luffa cylindrica généralement appelé courge éponge, loofa, éponge végétale, éponge de bain

ou calebasse [53], est une plante herbacée annuelle de la famille des cucurbitacées [54].

Le nombre d’espéces dans le genre luffa varie de 5 a 7. Seulement 2 espéces luffa cylindrica
et luffa acutangula sont domestiquées et 2 especes sauvages sont luffa graveolens et luffa
echinata [53].

Luffa est une espece diploide et une culture a pollinisation croisée [55]. C’est une plante qui
produit des fruits contenant un systeme vasculaire fibreux [53]. Les fruits de luffa cylindrica

sont de forme cylindrique légerement angulaire, droite et coudée, de taille trés variable [54].

Une éponge luffa mature produira au moins 30 graines. Certains vont produire beaucoup plus.
Cette plante a des feuilles alternes et palmées comprenant un pétiole. La feuille a

respectivement 13 et 30 cm de longueur et de largeur et a le lobe de I’extrémité aigiie [53].
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Figure 1.6 : (a) La plante luffa cylindrica avec fruits, (b) Le fruit présentant une couche
externe épaisse, (c) Eponge de luffa, (d) Le noyau interne de la fibre,
(e) Le noyau externe s'ouvre comme un tapis [56]

1.4.2 Composition chimique

L’éponge luffa est un matériau lignocellulosique composé principalement de cellulose,
d’hémicellulose et de lignine [53]. Les fibres sont composées de 60 % de cellulose, 30%
d’hémicellulose et 10 % de lignine [57].

1.4.2.1 Lacellulose

La cellulose est la molécule la plus répandue sur terre [15]. D’un point de vue chimique, la
cellulose est un polymére naturel constitué d’unités répétitives D-anhydro-glucose (C¢H;,05)
liées entre elles par des liaisons B-1,4-glyco-sidiques en position C,et C, [58]. Le motif de

répétition est le cellobiose [15].
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Figure 1.7 : Molécule de la cellulose (n répétitions du motif cellobiose) [15]

Les groupes hydroxyles (OH) sont susceptibles d’étre impliqués dans la formation de liaisons
intra et inter chaines de cellulose et conferent a celle-ci ses propriétés mécaniques (rigidité et
résistance) [3].

Le degré de polymeérisation est d'environ 10 000, et il varie selon I’espéce végétale [5]. La
cellulose obtenue directement a partir des plantes est appelée cellulose naturelle et une fois
dissoute dans différents solvants, elle est dite régénérée [3].

La cellulose solide posséde une structure microcristalline avec des zones d’ordres élevés,
c’est-a-dire des zones cristallines (ordonnées), et des zones d’ordre faible, c’est-a-dire des

zones amorphes (désordonnées) [15, 58].

La nature cristalline de la cellulose naturelle est connue sous le nom de la cellulose 1 et celle
régénéree, est la cellulose 11 [3]. La cellulose est résistante a 1’alcali fort (17,5% en poids)
mais elle est facilement hydrolysée par I’acide en sucres hydrosolubles. La cellulose est

relativement résistante aux agents oxydants [58].

1.4.2.2 L’ hémicellulose

Dans la plupart des fibres naturelles, la cellulose est mélangée a des hémicelluloses qui sont
également des polysaccharides. Elles ont un degré de polymérisation compris entre 200 et 300

et leur structure dépend de I’espéce végétale [15].

L’hémicellulose forme la matrice de support pour les microfibrilles de cellulose. Elle est tres
hydrophile, soluble en milieu alcalin, et facilement hydrolysable dans les acides [58]. Une des
classes d’hémicelluloses les plus étudiées correspond aux xyloglucanes, Ils sont composés

d’une chaine de glucose et de courtes chaines latérales de xylose, galactose et fucose [5].
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Figure 1.8 : Structure d’un type de xyloglucane [5]
1.4.2.3 Lalignine

La lignine est un polymere d'’hydrocarbure complexe avec des constituants aliphatiques et
aromatiques [58] provenant de la polymérisation radicalaire de trois alcools
phénylpropénoiques (I’alcool coumarylique, 1’alcool coniférylique et I’alcool sinapylique),
dont la structure dépend également de I’espéce végétale [15]. Elles sont totalement insolubles

dans la plupart des solvants et ne peuvent pas étre décomposées en unités monomeres [58].

La lignine est responsable de la rigidité et de la dureté des bois et des plantes. Elle agit
également comme une barriére morphologique a la pénétration et a la progression des agents
pathogenes, et contribue a la protection naturelle des végétaux contre certains parasitaires
[15].
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OH OH
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alcohol e § ignin
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Figure 1.9 : Structure typique de la lignine [56]
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1.4.3 Caractérisation morphologique de luffa cylindrica
1.4.3.1 Analyse par microscopie électronique a balayage (MEB)

L’observation au microscope électronique a balayage avec un faible grossissement des
différentes parties de la fibre de luffa cylindrica, montre une texture faite de cordes plus ou

moins consolidees entre elles, certaines étant complétement libres [54].

Figure 1.10 : Micrographie MEB des cordons luffa cylindrica a faible grossissement [54]

La section transversale des cordes (Figure 1.11.a) montre 1’organisation fibreuse de la
structure. Avec un grossissement plus important (Figure 1.11.b) on peut observer que les

fibres sont creuses et ponctuées [54].

(a) (b)

Figure 1.11 : Micrographie MEB des cordons luffa cylindrica a fort grossissement [54]
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1.4.3.1.  Analyse par microscopie optique (MO)
L’analyse par microscope optique (Figure 1.12) a permis de distinguer les aspects suivants :

e Les fibres ont une forme cylindrique avec une longueur moyenne de 0,9 mm.

e Lasection circulaire de la fibre a un diametre moyen allant de 8 a 30 um [59].

Figure 1.12 : Structure des cordons luffa [59]

1.4.4 Propriétés physicochimiques
1.4.4.1 Propriétés chimiques

e Action des acides :

Les acides chlorhydrique et phosphorique concentrés détruisent les cordons luffa a
température ambiante. Mais 1’acide nitrique moins concentré transforme la cellulose en

nitrocellulose.
e Actions des oxydants :

Les oxydants (eau de Javel, peroxyde d’hydrogene, EDTA) a faible concentration détruisent

les colorants présents dans les fibres de luffa [59].
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1.4.4.2 Propriétés physiques
Le Tableau 1.5 montre la caractérisation du luffa cylindrica :

Tableau 1.5 : Caractérisation du luffa cylindrica [59]

Teneur en eau h (%) 7,01
Densité réelle (d,) 1,5

Densité apparente (d,pp) 0,75
Porosité interne (g) 0,21
Porosité externe (&) 0,77

1.45 Utilisation

L’éponge de luffa devient rapidement une culture indispensable en raison de ses trés larges
utilisations industrielles. Dans le contexte de la morphosynthese, la capacité de réplication de
I’éponge luffa ouvre la possibilité de l’utilisation de la biodiversité dans 1’obtention de

nouveaux matériaux [60].

Comme autres applications, nous pouvons dire que :

» La fibre de luffa a été suggérée comme matrice d’immobilisation pour les cellules
végétales, algales, bactériennes et de levure [53].

» Le systeme vasculaire fibreux a I’intérieur du fruit apres séparation de la peau, de la
chair et des graines, peut étre utilisé comme éponge de salle de bains, comme
composant d’amortisseur , comme doublure insonorisée, comme éponge de nettoyage
d’ustensiles, comme matériau d’emballage [53].

» L’utilisation de fibres naturelles de luffa cylindrica en tant qu’adsorbant a permis
d’¢éliminer le colorant bleu de méthylene des solutions aqueuses a différents
temperatures et concentrations de colorants [53].

» L’huile de graines de luffa a été utilisée dans les crémes solaires, les produits de
bronzage sans soleil, les cremes hydratantes pour le visage et les soins du corps. Sa
forte toxicité pour les cellules cancéreuses de la peau est la raison pour laquelle elle est

utilisée dans les produits de protection solaire [60].
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» La recherche scientifique a montré la présence de certains composants chimiques et
protéines dans luffa cylindrica, ce qui a permit leur utilisation comme agent chimique

potentiellement efficace dans la prestation de soins de santé [61].
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1.5 Rayonnement, interaction, matiere
1.5.1 Définitions et classification

La lumiere peut étre défini comme un flux de particules hypothétiques, appelées photons,
ayant une masse nulle et une énergie E qui dépend de la fréquence v selon 1’équation suivante
[62].

E : I’énergie du photon (J) ;
h : est la constante de Planck (6,63 10734 J.s) ;

<

- la fréquence (s71) ;

- vitesse de la lumiére (3 * 108m.s™1) ;

o

A : la longueur d’onde (nm).

D’autre part, un rayonnement est défini comme un mode de propagation de I’énergie dans un
espace, vide ou matériel. Les rayonnements peuvent étre classifiés comme suit :

Premierement selon la nature, cette classification est indépendante de la matiére dans laquelle
les rayonnements se propagent et cedent de ’énergie, elle dépend seulement de la charge

électrique des particules constituants le rayonnement.

e Les particules neutres (photons, neutrons) ;
e Les particules chargées (électrons, ions).
Deuxiemement selon I’effet des rayonnements sur le milieu, ils existent deux types de
rayonnements ionisants et non ionisants.
e Un rayonnement ionisant : est un rayonnement qui contient une énergie suffisante
pour arracher un électron aux atomes du milieu traverse ;
e Un rayonnement non ionisant: est un rayonnement qui possede une énergie

insuffisante pour arracher un électron, inférieure au potentiel d’ionisation [63].
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1.5.2 Reéactions de Norrish

L'action combinée du dioxygene et de la lumiere sur un polymere conduit & des ruptures de
chaines et crée desespeces instables (radicaux plus ou moins oxydes (R*, RO®,
RO,"), peroxydes, hydroperoxydes) qui réagissent entre elles pour former des composés
inactifs, ce qui dégrade le polymére. Les polymeéres insaturés sont particulierement sensibles a

la photo-oxydation.

La réaction de Norrish est une réaction photochimique qui dans le cas de la résine polyester,
les carbonyles excités par 1’absorption des rayons ultra violets subissent une photolyse par des

réactions de type Norrish | et Norrish 11 [64].

La réaction de Norrish de type I est un photoclivage de la liaison en position a du groupe
carbonyle générant deux radicaux : acyle et alkyle. Le radical acyle peut subi ensuite une

décarbonylation [65] selon :

Norrish | [64] :
RCO’ + °R* ——»R" + CO + °R’
RCOR’
R+ RCO°—>R’+ CO +°R
La réaction de type Il de Norrish est un processus intramoléculaire non radicalaire, dans
lequel I'hydrogene est transféré de la position y a 'oxygene du carbonyle. Cela se traduit par

une décomposition en une molécule ayant un groupement terminal insaturé [65].

Norrish 11 [64] :

0, =
0O 4 5
h ' /7
I —»RCG R—» cR=CR, + CR2=C
R,CHCR,CR,CR’ o »
R2 (\ﬁZ
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2 Matériels et méthodes

2.1 Produits et matériel utilisés
2.1.1 Fibre de luffa

Le renfort utilisé pour la fabrication de composite dans cette étude est les fibres de luffa. Ces

derniéres possédent deux noyaux (noyau externe et noyau central).

Tout d’abord, les fibres de luffa ont été coupées, puis taillé de facon a ce que le noyau central
soit séparé du noyau externe. Celui-ci a été aplati pour rendre la structure en forme de matelas

(Figure 2.1), puis coupé sous forme rectangulaire de 250 mm x 100 mm (Figure 2.1).

(@) (b)

Figure 2.1 : (a) Noyau externe ouvert comme matelas, (b) Partie rectangulaire utilisée pour la

fabrication des composites
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2.1.2 Résine polyester insaturé

La résine utilisée dans notre composite est une résine polyester préacceléré de marque
ASTRADEL KESS. Elle est accompagnée avec un durcisseur et des fibres de verre (Figure

2.2) et distribuée par Concordal Spa.

(@) (b) (©)

Figure 2.2 : (a) Résine utilisée pour la fabrication des composites, (b) Durcisseur, (c) Fibre

de verre

2.1.3 Produits chimiques utilisés

a. L’acide chlorhydrique :
e Formule chimique : HCI
e Pureté: 37%
e Densité: 1,186 + 0,03
b. Lasoude:
e Formule chimique : NaOH

e Masse molaire : 40 g. mol~!
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2.2 Mise en ceuvre des composites (moulage au contact)

2.2.1 Principe

Le principe de ce procédé (Figure 2.3) consiste a déposer le renfort manuellement dans un
moule, puis I’imprégner dans la résine liquide (polyester insaturé). Avant moulage, le moule
est revétu d’un agent de démoulage, puis généralement d’une fine couche de résine de surface
(gel-coat) pour la protection de la piéce. Un ébulage est nécessaire pour le dégagement des

bulles d’air.

mateérian
composite

moule

Figure 2.3 : Principe de moulage au contact [7]

2.2.2 Mode opératoire

Dans notre étude, les matériaux composites ont été réalisés a base de résine polyester insaturé
et de fibres de luffa. Un moule en bois rectangulaire de 250 mm de longueur, 100 mm de
largeur et 8 mm d’épaisseur a été utilis¢é pour la préparation des composites. Quatre
composites ont été elaborés avec des pourcentages en poids de luffa différents et un
composite avec des fibres de verre comme renfort. Le pourcentage en poids de fibre a été

calculé a partir de la formule suivante :

masse de fibre

ourcentage en poids de fibre = — .
p & p masse de résine + masse de fibre
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La technique de moulage au contact a été utilisée pour la préparation des composites. Le
moule utilisé est montré dans la Figure 2.4.

Figure 2.4 : Le moule utilisé pour la préparation des composites

Afin de faciliter I’enlévement du composite, un agent de démoulage a été enduit sur la surface
du moule (Figure 2.5). Pour les différents composites, une quantité de résine (200 ml) a été
mélangée avec le durcisseur (5,6 ml) dans un bécher a température ambiante. La moitié de ce
mélange est versée dans le moule. Une couche de fibre est ensuite incorporée dans le liquide
et enfin I’autre moiti¢é du mélange est versée pour couvrir toute la masse de fibre dans le

composite.
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Figure 2.5 : Agent de démoulage

Le Tableau 2.1 résume les différents pourcentages en poids de la fibre des composites

élaborés.

Tableau 2.1 : Les différents pourcentages en poids de la fibre des composites élaborés

Type de la fibre Masse de la résine | Masse de la fibre| Pourcentage en
(9) (9) poids de la fibre
217,78 3,62 1,63
212,44 4,95 2,27
Luffa 204,08 8,68 4,07
210,38 12,60 5,65
Verre 162,51 7,22 4,25
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Le composite est laissé durcir a température ambiante, Apres 24 heures il est retiré du moule.

La Figure 2.6 présente les composites obtenus.

(€)) (b)
Figure 2.6 : (a) Composite résine polyester insaturé/luffa, (b) Composite résine polyester

insaturé/fibre de verre

Les composites obtenus sont coupés en deux parties, I’'une pour ’essai de traction et 1’autre

pour les autres essais (dégradation en milieu aqueux et photodégradation).

2.3 Essais de dégradation
2.3.1 Essai de degradation en différentes solutions

Les échantillons obtenus de dimension de 20 mm x 20 mm X 8 mm ont été pesés. Pour chaque
pourcentage, 12 échantillons ont été immergés dans différentes solutions dans des béchers
distincts (3 échantillons dans la solution acide, 3 dans I’eau de robinet et 3 dans la solution

alcaline).

Aprés 6 jours, un échantillon de chaque solution est retiré, pesé et le pH de la solution a été

mesuré. La méme procédure a été effectuée aprés12 et 18 jours.

Le pourcentage de gain de poids des échantillons a été calculé en utilisant 1’équation

suivante :

oy MMy
Gain (/0) = m— * 100
0

Ou m, et m; désignent la masse initiale et la masse aprés immersion pendant la durée t.
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2.3.2 Essai de photodégradation

Les échantillons de méme dimension que précédemment ont été pesés avant 1’exposition au

soleil.

Pour chaque pourcentage, trois échantillons ont été exposeés au soleil du 08 :00 h jusqu’a
18 :00 h.

Aprés 6 jours, un échantillon de chaque pourcentage a été pesé. La méme procédure a été

effectuée apres 15 jours.

La pesée des deux essais, dégradation en différentes solution et photodégradation, a été
effectuée a I’aide d’une balance KERN 440-33N avec une précision de 0,01 g.

2.4 Techniques de caractérisation
2.4.1 Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR)

La spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier a été utilisée pour étudier la structure
chimique de la fibre de luffa et de la résine polyester pure. Les analyses étaient effectués en
utilisant un appareil de marque Spectrum One (Figure 2.7).

Figure 2.7 : Spectrometre FTIR (Spectrum One)
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2.4.2 Microscopie électronique a balayage (MEB)

La microscopie électronique a balayage est une technique basée sur le principe des
interactions électrons-matiere, elle renseigne sur la morphologie de surface des échantillons.
Les images MEB ont été obtenues avec un appareil de marque JEOL JSM-6360 au niveau de

Laboratoire de Recherche des Sciences et Génie des Matériaux a USTHB.

Figure 2.8 : Microscope électronique a balayage (JEOL JSM-6360)
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Avant I’analyse, une étape de métallisation au carbone est nécessaire pour augmenter la

conductivité et permettre d’acquérir les images.

Figure 2.9 : La metallisation des échantillons au carbone

2.4.3 Essai de traction

Les essais de traction ont été effectués sur une machine de marque MTS Criterion TM et
Model 45 (couplé a un ordinateur pour analyser les données) au niveau du laboratoire de
CRTI (Centre de Recherche en Technologie Industriel).

Le principe de I’essai consiste a allonger une éprouvette de dimensions (250 mm x 20 mm x 8
mm) le long de son axe principal a une vitesse constante (2 mm/min) jusqu’a sa rupture.

Les tests en traction ont pour but de quantifier le module de Young, ainsi que la contrainte a la

rupture.
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Figure 2.10 : Appareil de traction (MTS Criterion TM Model 45)

Figure 2.11 : Les éprouvettes de 1’essai de traction
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3 Résultats et discussion

3.1 Ladégradation en différentes solution

Les résultats des composites de fibres de luffa immergés dans différentes solutions sont
regroupés dans les tableaux 3.1 a 3.6.

3.1.1 Composite avec 1,63 % en poids de luffa

e Acide fort (HCI) : pH=2,18

Le Tableau 3.1 donne I’évolution du poids de nos échantillons polyester insaturé/luffa

immergés dans une solution acide.

Tableau 3.1 : Variation de la masse du composite

Temps (j) m, (9) m, (9) pH Gain (%)
6 3,35 3,36 2,13 0,29
12 3,54 3,58 2,12 1,12
18 3,65 3,71 2,31 1,64

e Eau de robinet : pH=7,92

Le Tableau 3.2 donne I’évolution du poids de nos échantillons polyester insaturé/luffa

immergés dans 1’eau de robinet.

Tableau 3.2 : Variation de la masse du composite

Temps (j) m, (9) m, (9) pH Gain (%)
6 3,18 3,21 8,36 0,94
12 4,00 4,06 8,28 1,50
18 3,26 3,31 8,56 1,53
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Le Tableau 3.3 donne I’évolution du poids de nos échantillons polyester insaturé/luffa
immergés dans une solution basique.

Tableau 3.3 : Variation de la masse du composite

Temps (j) m, (9) m (9) pH Gain (%)
6 2,94 2,97 12,73 0,68
12 3,08 3,14 12, 1,94
18 2,82 2,88 12,70 2,12
1,6—_ 15
1,4 ]
] 1,4
1,2
1,0 ] 131
0,8 8 12-
0,6—. 1,14
0,4- ]
] 1,0
0,2 1
T T T T T T T T T 019 T T T T T T T T T
6 8 10 12 14 16 18 6 8 10 12 14 16 18
Temps (jour) Temps (jour)
(a) (b)
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pH = 12,67

Gain (%)
L T R T U
(o] o N B~ (2] [oe] o N
1 " 1 " 1 " 1 1 " 1 " 1 " 1 )

o
o
L

Temps (jour)

(©)

Figure 3.1 : Variation de 1’absorption du composite avec 1,63 % en poids de la fibre de luffa

immergeé dans (a) solution acide, (b) eau de robinet, (c) solution basique

3.1.2 Composite avec 2,27 %, 4,07 % et 5,65 % en poids de luffa :

e Acide fort (HCI) : pH = 2,11

Le Tableau 3.4 donne 1’évolution du poids de nos échantillons polyester/luffa immergés dans

une solution acide.
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Tableau 3.4 : Variation de la masse des composites

Composite avec 2,27 % en

poids de la fibre de luffa

Composite avec 4,07 % en

poids de la fibre de luffa

Composite avec 5,65 % en

poids de la fibre de luffa

Temps [myg |m, |pH |Gain |my |m;, |pH |Gain [m, |m, |pH | Gain
) @ () (%) (@) |@ (%) (@) | (%)
6 3,31 13,33 |221|0,604 |3,07 (3112211302 |4,68 |4,73|216 | 1,06
12 3,02 3,05 212 | 0,993 |3,1713,25]2,13|2523 |3,93 4,00 | 2,12 | 1,78
18 2,83 12,86 |2,07|1,060 |354|361]|208]1977 |3,65]|3,71]202]1.64

Eau de robinet : pH = 8,20

Le Tableau 3.5 donne 1’évolution du poids de nos échantillons polyester/luffa immergés dans

I’eau de robinet

Tableau 3.5 : Variation de la masse des composites

Composite avec 2,27 % en
poids de la fibre de luffa

Composite avec 4,07 % en
poids de la fibre de luffa

Composite avec 5,65 % en
poids de la fibre de luffa

Temps |[myg |m; |pH |Gain |my |m;, |pH |Gain |my |m, |pH | Gain
) @ () (%) (@) |@ (%) [(@) | (%)
6 3,27 | 3,29 | 8,44 10,611 | 3,37 13,40 |8,23 0,890 |3,46 3,50 |8,52|1,15
12 3,25 (3,29 | 8,59 | 1,230 |4,59 | 4,69 |852|2178 |4,13 |4,22 |8,59 | 2,17
18 2,69 12,71 8,61|0,743 |2,97 | 3,03 |859 |2020 |3,57|3,64]8,62]1,96

Page 66




Gain (%)

I
1

Partie expérimentale

Chapitre 3 : Résultats et discussion

e Base forte (NaOH) : pH =12,80

Le Tableau 3.6 donne I’évolution du poids de nos échantillons polyester/luffa immergés dans

une solution basique.

Tableau 3.6 : Variation de la masse des composites

Composite avec 2,27 % en | Composite avec 4,07 % en | Composite avec 5,65 % en
poids de la fibre de luffa poids de la fibre de luffa poids de la fibre de luffa
Temps [ my | m; |pH Gain |my |m, |pH Gain |myg |m, |pH Gain
) @ |() (%) () |@©@ (%) 1) | (%)
6 3,04 |3,05112,68|0,328 | 3,41 | 3,46 | 12,64 | 1,466 | 5,05 | 5,09 | 12,51 0,79
12 3,26 | 3,30 | 12,65 1,226 | 3,17 | 3,25 | 12,54 | 2,523 | 5,60 | 5,69 | 12,23 | 1,60
18 297299 ]12,39|0,673 2,94 |3,01|11,79]2,380 | 4,23 14,30 |12,10] 1,65
pH=211 —=—163% pH =8,20 2.27%
——227% —— 4,07 %
—— 565 % 221 —— 5,65 %
2,0 1
1,8
?1,6-
21,4-
O 2
1,0 1
-//__. 0.8+
0,6
6 8 10 12 14 16 18 6 8 10 12 14 16 18
Temps (jour) Temps (jour)
(@) (b)
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pH = 12,80 2,27 %
—o— 4,07 %
2,5 ——565%
2,0
15
£
©
Q@
1,0
05
010 T T T T T T T
6 8 10 12 14 16 18

Temps (jour)

()

Figure 3.2 : Variation de 1’absorption des composites avec 2,27 %, 4,07 % et 5,65 % en poids
de la fibre de luffa immergés dans (a) solution acide, (b) I’eau de robinet, (c) solution basique

e Interprétation des résultats :

Il est clairement observé que les composites ont absorbé 1’cau trés rapidement au début puis

ils ont atteint un niveau maximal d’absorption et enfin il y a une diminution d’absorption.

Elle est causée par un processus osmotique provoqué par une réaction d’hydrolyse, ce qui
engendre la scission de chaine qui donne naissance a des fragments de bas poids moléculaire

qui sont éliminés par 1’eau qui par diffusion a pénétré a travers les craquelures.

On observe également que lorsque la teneur en fibres du composite augmente, 1’absorption
d’eau augmente. La fibre de luffa contient un groupement OH libre de cellulose qui forme une
liaison hydrogene avec la molécule d’eau. Au fur et a mesure que la teneur en fibres du

composite augmente, le groupe OH libre augmente d’ou I’absorption d’eau augmente.

On observe aussi une diminution du pH de la solution acide due a la dissolution et

I’entrainement de certains composés.
En milieu acide :

Les acides chlorhydrique et phosphorique concentrés détruisent les cordons luffa a

température ambiante.
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La présence d’un pourcentage éleve en fibres cause une augmentation de la viscosité de la
résine, créant ainsi des bulles d’air ou des pores piégés au cours du mélange de fibres dans la

matrice polymere, et par ailleurs, augmente la probabilité d'absorption d'eau.

D'autre part, la structure fibreuse complexe de la cellulose représente un systéme hiérarchique
de différents niveaux d'échelle et une sensibilité marquée a I'humidité résiduelle dans

I'échantillon. La cellulose est de nature tres hydrophile.
En milieu basique :

Les hémicelluloses constituent une classe de polymeres trés variés solubles dans I’eau. Les
hémicelluloses peuvent étre extraits de la paroi des cellules végétales par des solutions

alcalines.
Probléme de la mise en ceuvre :

Il est connu que les quantités d’eau contenues dans les fibres de luffa vont agir comme agent
de séparation fibre/matrice. Donc pour pouvoir comparer des échantillons qui ne sont jamais
les mémes on doit tenir compte des conditions d’élaboration ; Vous avez remarqué que la
réaction est exothermique donc I’évaporation de 1’eau va créer des vides dans le composite et
conduit donc a la formation d’un réseau de défauts répartis aléatoirement qui vont agir sur les

propriétés mécaniques.

| ® P:L'anhydride
SI SI phtalique
P G P G G P ® G: Propylene
v N glycol
P G \ P G / G P =
S/ \S #® S: Styrene

Figure 3.3 : Réseau tridimensionnel du polyester insaturé
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3.2 La photodégradation

Les résultats des composites de fibres de luffa exposés au soleil sont présentés dans le
Tableau 3.7.

Tableau 3.7 : Variation de la masse des composites polyester insaturé/luffa exposes au soleil

Composite avec
1,63 % en poids
de la fibre de luffa

Composite avec
2,27 % en poids
de la fibre de luffa

Composite avec
4,07 % en poids
de la fibre de luffa

Composite avec
5,65 % en poids
de la fibre de luffa

Temps |mg(9) |me(9) |mo(9) [me(9) |mo(9) |me(9) |myo(Q) m; (9)
()

6 3,51 3,51 3,19 3,19 3,25 3,25 4,35 4,35
15 2,80 2,80 2,51 2,50 3,34 3,33 4,16 4,15

Interprétation du résultat :

Apres exposition de nos échantillons au soleil, on observe également :

> Une perte de masse & partir du 15°™ jour. Cette perte est le résultat d’un ensemble

complexe impliquant I’effet des UV. Elle est due aux réactions de scission des chaines

en surface ce qui occasionnera 1’érosion des fragments a faible poids moléculaire.

Notre échantillon comporte des groupements carbonylique et peroxyde dont les

énergies de dissociation de liaisons est de ’ordre de 190 nm a 400 nm de longueur

d’onde dans la région ultraviolette (UVC, UVB, UVA), ainsi la dissociation des

liaisons qui est amorcée par I’absorption du rayonnement UV a pour résultat scission

et/ou réticulation de chaines.

Un changement de ’état de la surface de 1’échantillon en termes de couleur et de

brillance.

La proportion du rayonnement solaire dans différentes régions du spectre est d’environ

ultraviolet : 7 %, lumiere visible : 43 % et infrarouge 49 %.

On peut évaluer I’énergie transmise par la relation suivante :

E=hv=h-
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h : Constante de Planck (h = 6,62 * 1073%].s) ;
v : La fréquence (Hz) ;

¢ : Vitesse de la lumiére (c = 3 * 108m.s™1) ;
A : Longueur d’onde (nm).

3 %108

W = 6,62 * 10_19] = 6,62 * 10722 k]

C
E= hX = 6,62 %1073 %

E =6,62*107%% % 6,023 * 10%*> = 398 kJ. mol !

Tableau 3.8 : Quelques valeurs des énergies de liaison

Liaison c-C C=C 0-0 O—-H C-0 —CH, =0
E, 347 610 142 460 351 330
(kJ. mol™1)

Chaque liaison est caractérisée par une énergie de dissociation qui dépend de la nature des
atomes en présence et de leur environnement immédiat. La stabilité photochimique dépend de
I’énergie des liaisons dans le matériau. Les interactions de Van Der Waals sont des forces
d’attraction entre dip6les qui peuvent avoir différents origines. On rencontre ces interactions

dans les polymeéres qui possedent des groupements polaires tels les esters cellulosiques.

L’énergie de cohésion correspondante varie de 0,5 & 3 kJ.mol™!. C’est le cas de notre
polyester qui présente les forces de Keesom correspondent a I’attraction mutuelle de deux

dipdles permanents (Figure 3.4).

Les liaisons hydrogene se différencient des interactions de Van Der Waals par leur intensité.

Elles représentent une énergie qui peut varier de 5 a 40 k]. mol 1.
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e e

Figure 3.4 : Interaction de Van Der Waals dans un polyester

3.3 Spectroscopie a transformée de Fourier

Absorbance
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Figure 3.5: Spectre FTIR de la résine polyester insaturé

I ! I
1000 500

Page 72



Partie expérimentale Chapitre 3 : Résultats et discussion

e Interprétation :

Le spectre montre la présence des groupements OH (une large bande de vibration a
3545,40 cm™1). Les vibrations d’élongation des CH aromatiques sont détectées entre 3080

cm™! et 3030 cm™? tandis que celles des CH aliphatiques sont observées a 2986 cm™1.

La présence du groupement carbonyle C = O du polyester est observée a 1731 cm™! alors que

les bandes de vibrations du groupe C = C sont détectées entre 1650 cm™* et 1450 cm™1,
Les bandes situées autour de 3600 cm™! et 3200 cm ™! correspondent a la fonction alcool.
La liaison C — O du polyester est détectée a 1283 cm™1.

La Figure 3.6 montre le spectre FTIR de la fibre de Iuffa et ’examen de ce spectre indique la

présence de certains pics caractéristiques :

e 1595 cm™?! (bande hydroxyle libre).

e 1740 cm™? (absorption d'acide carbonyle).
e 2750 —2800 cm™! (CH, et CH typiques).
e 3200 - 3300 cm™ (bande d'étirement O-H).
e 1100 cm™? (absorption de C-O-C).

e 1000 — 1500 cm™! (la région aromatique liée a la lignine).

! ] ! I ' I ! I ' I ! 1 * ]
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Longueur d’onde (cm™)

Figure 3.6 : Spectre FTIR de luffa cylindrica
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3.4 Microscopie electronique a balayage (MEB)

Les micrographies MEB de la surface des échantillons contenant 1,63 % en poids de luffa
sont présentées sur & des grossissements x150. Ces échantillons ont été déja immergés dans

des différentes solutions (acide, eau de robinet et base) et retirés apres 18 jours.

Figure 3.7 : Images MEB des compostes a 1,63 % en poids de la fibre de luffa (a) : brute, et

immergés dans (b) solution acide, (c) eau, (d) solution basique

D’apres la Figure 3.7 () on remarque que la surface de I’échantillon brut apparait propre et
lisse. Par contre pour les autres échantillons (Figure 3.7 (b)-(d)) la surface est devenue
rugueuse, des cavités sont formés et les fibres de luffa sont apparu clairement car les solutions
ont détruit la surface et I'échantillon le plus endommagé est celui qui été immergé dans la
solution acide (Figure 3.7 (b)) et on remarque aussi 1’existence des vides entre la fibre et la

matrice.
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3.5 Essai de traction

Les tests de traction ont pour but de quantifier la rigidité de notre matériau par évaluation du
module de Young, ainsi que la contrainte a la rupture. Ces derniers sont évalués a partir des
courbes contrainte-déformation, tel que :

e Le module de Young représente la pente de la courbe contrainte-déformation et il est

calculé selon la loi de HOOKE comme suit :

o=E=x¢g

Ou:
o : La contrainte en MPa ;

E : module d’Young en MPa ;
& : la déformation en %.

e La contrainte a la rupture représente la valeur maximale de la contrainte.
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Les résultats des essais de traction : les courbes contrainte-déformation, module de Young et

les contraintes a la rupture sont présentés et résumés dans les figures 3.8 & 3.14.

+ Résine pure :

Résine pure

= =
N B
[

=
o
|-

(o] [e¢)
1 1

Contrainte (MPa)
SN

T T T T T T T T T
0,000 0,005 0,010 0,015 0,020
Déformation (%)

Figure 3.8 : Courbe contrainte-déformation (résine pure)

Détermination de la contrainte a la rupture et du module de Young :

D’apres le graphe, la contrainte a la rupture = 12,64 MPa.
Et le module de Young = 1,32 GPa.
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+«» Composite fibre de luffa/résine polyester insaturé :

Eprouvette 1 : 1,63 %

Eprouvette 1

= = =
o © o N} N
1 L)

Contrainte (%)

o
]

-2 ' I ' I ' I I ' I ' I

L L L '
02 00 02 04 06 08 10 12 14 16
Déformation (%)

Figure 3.9 : Courbe contrainte-déformation (échantillon de 1,63 % en poids de luffa)

Détermination de la contrainte a la rupture et du module de Young :
D’apres le graphe, la contrainte a la rupture = 12,06 MPa.

Et le module de Young = 2,81 GPa.
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Eprouvette 2 : 2,27 %

Eprouvette 2

[ S ~ S = R SN
o o O N M o o
PN RPN SR R PR SRR R

Contrainte (MPa)

I T I I T I T 1

T T T T T T T
00 02 04 06 08 10 1,2 1,4
Déformation (%)

Figure 3.10 : Courbe contrainte-déformation (échantillon de 2,27 % en poids de luffa)

Détermination de la contrainte a la rupture et du module de Young :
D’apres le graphe, la contrainte a la rupture = 16,46 MPa.

Et le module de Young = 2,57 GPa.
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Eprouvette 3 : 4,07 %

Eprouvette 3
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Figure 3.11 : Courbe contrainte-déformation (échantillon de 4,07 % en poids de luffa)

Détermination de la contrainte a la rupture et du module de Young :
D’apreés le graphe, la contrainte a la rupture = 20,14 MPa.

Et le module de Young = 2,07 GPa.
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Eprouvette 4 : 5,65 %

Eprouvette 4
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Déformation (%)

Figure 3.12 : Courbe contrainte-déformation (échantillon de 5,65 % en poids de luffa)

Détermination de la contrainte a la rupture et du module d’Young :
D’apres le graphe, la contrainte a la rupture = 9,46 MPa.

Et le module de Young = 2,44 GPa.

Nous avons donc étudié 1’évolution de la contrainte en fonction de la déformation. Pour les

différents types de composites, cette évolution s’effectue selon les phases suivantes :

e Une premiére phase élastique linéaire caractérisée par un module de Young E ;

e Une deuxieme phase ou la courbe perd sa linéarité initiale traduisant ainsi le début de

I’endommagement du composite ;

e Laderniére phase est une rupture brutale de 1’éprouvette.
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La Figure 3.13 rassemble les valeurs du module de Young des différents échantillons.
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Figure 3.13 : Module de Young/ teneur en fibres de luffa

La Figure 3.14 rassemble les valeurs de la contrainte a la rupture des différents échantillons.

N
o
1

=
(6]
1

10 H

Contrainte a la rupture (MPa)

(U T T T T T T T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6

Teneur en fibres de luffa (% en poids)

Figure 3.14 : Contrainte a la rupture/ teneur en fibres de luffa
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D’apres les resultats présentés en Figure 3.13 on remarque bien que le module de Young des
composites augmente au fur et a mesure que le pourcentage des fibres de luffa augmente. Ceci

implique une augmentation de la rigidité du composite avec la teneur en fibre.

D’apres le graphique de la Figure 3.13 précédente on remarque que la contrainte a la rupture
augmente avec 1’augmentation de la teneur en fibre de luffa jusqu’a atteindre un certain
pourcentage ensuite elle diminue. Ceci implique I’existence d’une teneur optimale de fibre

correspondant a une contrainte a la rupture maximale.

L’addition de 4,07 % en poids de luffa présente une contrainte a la rupture maximale 20,15

MPa.

La contrainte a la rupture de la résine pure et d’échantillon de 1,63 % en poids de luffa est

presque identique.

Par conséquent, la teneur en fibres de luffa influent sur les propriétés mécaniques, et la

rigidité des matériaux augmente avec la diminution du volume libre au sein de composite.
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% Composite fibre de verre/résine polyester insature :

La Figure 3.15 représente la courbe contrainte-déformation d’un échantillon de composite
renforcé par des fibres de verre 4,25 % en poids.

Eprouvette 5

12

10 +
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1

Contrainte (MPa)

T T — 71 - 1 T T 1T - 1T * 1
02 00 02 04 06 08 10 12 14 16
Déformation (%)

Figure 3.15 : Courbe contrainte-déformation (échantillon fibre de verre/polyester insaturé)

Détermination de la contrainte a la rupture et du module de Young :
D’apres le graphe, la contrainte a la rupture = 11,09 MPa.

Et le module de Young = 3,18 GPa.
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Le Tableau 3.9 représente une comparaison entre les deux types de fibres (fibre de luffa 4,07

%, fibre de verre 4,25 %) utilisés comme renforcement pour la résine polyester insaturé.

Tableau 3.9 : Etude comparative des propriétés mécaniques

Echantillon 4.25 % en poids de fibre de | 4.07 % en poids de fibre de
verre luffa

Module de Young 3,18 2.07

(GPa)

Contrainte a la rupture (MPa) | 11,09 20,14

Tout d’abord on remarque que les valeurs sont bien différentes pour chacun d’eux parce que

leur morphologie est différente. Et on observe aussi que le module de Young le plus élevé est

obtenu avec les fibres de verre.

Ces résultats permettent de conclure que le module de Young differe en fonction de type des

fibres utilisées.
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Conclusion et perspectives

Les résines thermodurcissables sont majoritairement utilisées dans la production des

matériaux composites.

Dans ce travail le composite élaboré est a base de résine polyester et de fibre de luffa.

L’utilisation de la résine polyester comme matrice est due a sa tenue mécanique et sa

résistance a long terme. L’ajout de la fibre de luffa comme renfort entre dans le cadre du

développement durable. C’est une fibre naturelle de structure poreuse possédant des

propriétés mécaniques appréciables.

L’¢tude du comportement mécanique du composite est effectué par des essais de traction sur

différents composites ayant des teneurs en fibre croissantes. Les résultats ont montré que :

Le module de Young des composites augmente au fur et & mesure que le pourcentage
des fibres de luffa augmente.

La contrainte a la rupture augmente avec 1’augmentation de la teneur en fibre de luffa
jusqu’a une valeur optimale puis diminue ;

L’addition de 4,07 % en poids de luffa présente une contrainte a la rupture maximale
20,15 MPa.

La contrainte a la rupture de la résine pure et d’échantillon de 1,63 % en poids de luffa

est presque identique.

Par conséquent, la teneur en fibres de luffa influe sur les propriétés mécaniques, et la rigidité

des matériaux augmente avec la diminution du volume libre au sein de composite.

Les essais de dégradation en milieu aqueux ont montré :

Une absorption rapide au début menant a la saturation aprés quelques jours
d’immersion. On a remarqué également que lorsque la teneur en fibres du composite
augmente, 1’absorption d’eau augmente.

En milieu acide et basique en plus du phénomene d’absorption d’eau, il peut y avoir
parallélement un phénoméne de deégradation de la matiére du renfort et de la résine
accompagné d’une perte de masse expliquant la chute du taux d’absorption du

composite a 5,65 % de la fibre de luffa.
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e La micrographie (MEB) a montré une surface de 1’échantillon brute propre et lisse.
Pour les échantillons ayant été immergés dans 1’eau, milieu acide et basique une
surface rugueuse, des cavités sont formés et les fibres de luffa sont apparu clairement.
L'échantillon le plus endommagé est celui qui €té immergé dans la solution acide ou

nous avons remarqué 1’existence des vides entre la fibre et la matrice.

La photodégradation par les rayons UV a montré :

e Une perte de masse de 0,01 g pour une durée d’exposition au soleil de 18 jours. Elle
est due aux réactions de scission des chaines en surface ce qui occasionnera 1’érosion
des fragments & faible poids moléculaire.

e Un changement de I’état de la surface de 1’échantillon en termes de couleur et de

brillance.

Cette étude nous a permis d’élaborer un composite de différentes teneurs en renfort, d’évaluer

et de suivre 1’évolution de la rigidité par les essais de traction.

Les essais de dégradation du composite résine polyester/luffa en milieux aqueux, acide et
basique nous a permis de comprendre les phénoménes chimiques et physiques intervenant
dans la dégradation, et de prévoir un traitement chimique des fibres pour améliorer leur

adhérence a la matrice résineuse ,augmenter la tenue mécanique et minimiser la dégradation.
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