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Abstract: Development of a biomaterial based on polymer and plant reinforcement.

In the last few years, there has been a strong interest in the development of biodegradable
polymers as an alternative for many applications, and this is in order to reduce plastic wastes
that cause environmental problems. In this study, we developed for the first time low cost and
density biodegradable composite materials that can be easily recycled in one contribution to
combat pollution problems of the 21st century. This innovative work allowed us to develop
polymer mixtures based on polyvinyl chloride and Atriplex halimus fibers by varying from 1%
to 10% the rates of vegetal fiber in each polymer mixture. Various techniques were carried out
in order to characterize the resulting polymer mixtures: physical properties such as absorption,
and mechanical ones such as hardness and tensile test, showed an improvement of the content
and resistance of our reinforced material by the vegetal fiber. Our material showed an
absorption rate of 2, 42%, a hardness of 51, and the results of tensile test were 23, 9 MPa at
10% vegetal fiber rate.

These results lead us to conclude that such a material can be used on industrial scale for
packaging applications.

Keywords: Composite materials, Polyvinyl chloride, Atriplex halimus, vegetal fiber.

Résumé : Développement d’un biomatériau a base de polymeére et renfort végétal

Au cours des dernieres années, il y a eu un fort intérét pour le développement de polymeres
biodégradables comme alternative pour de nombreuses applications, et ce afin de réduire les
déchets plastiques qui causent des problémes environnementaux.

Dans cette etude, nous avons développé pour la premiére fois des matériaux composites
biodégradables a faible colt et densité qui peuvent étre facilement recyclés dans une
contribution a la lutte contre les problemes de pollution du 21éme siécle. Ce travail innovant
nous a permis de développer des mélanges de polymeéres a base de polychlorure de vinyle et de
fibres d'Atriplex halimus en faisant varier de 1% a 10% les taux de fibres veégétales dans chaque
mélange de polymeres. Différentes techniques ont été mises en ceuvre afin de caractériser les
mélanges polymeéres obtenus : les propriétés physiques telles que I'absorption, et mécaniques
telles que la dureté et I'essai de traction, ont montré une amélioration de la teneur et de la
résistance de notre matériau renforcé par la fibre végetale. Notre matériau a montré un taux
d'absorption de 2,42%, une dureté de 51, et les résultats du test de traction étaient 23,9 MPa
pour un taux de fibre de 10%.

Ces résultats nous amenent a conclure qu'un tel matériau peut étre utilisé a I'échelle industrielle
pour des applications d'emballage.

Mots clés : Matériaux composites, Polychlorure de vinyle, Atriplex halimus, Fibre végétale.
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Introduction générale

Actuellement, le monde le monde est en proie a de graves crises liées aux problemes

environnementaux engendrés par les rejets de tout genre, les rejets plastiques en téte de liste.

En effet, malgré le fait que le plastique a révolutionné I’industrie et notre style de vie de
fond en comble, il n’en demeure pas moins que ce matériau est en phase de devenir le pire

cauchemar de la planéte du fait de I’énorme pollution qu’il génére.

En réponse a ce probleme, des prises de conscience commencent a se voir a travers le
développement de nouveaux matériaux composites biodégradables afin de préserver

I’environnement.

Contrairement a la plupart des matériaux structurels traditionnels, dont le comportement
mécanique est suppose étre homogeéne et isotrope, les propriétés mécaniques des matériaux
composites présentent une dépendance statistique intrinseque [1]. Rappelons que les matériaux
composites sont obtenus en remplacant, en partie, une matiere issue de ressources fossiles par

une matiére renouvelable, d’origine végétale ou minérale [2].

De nombreux facteurs tels que la résistance mécanique, les propriétés physiques et
chimiques, leur accessibilité et leur faible colt ont influencé les industries et les ont amenées a
envisager de les utiliser dans leurs créations, en particulier dans les I’industrie automobile et

aéronautique ainsi que pour les emballages.

D’une maniére générale, vu 1’engouement pour ces nouveaux matériaux, la valeur du
marché de ces composites connaitra un taux de croissance annuel prévu de 7,6 % entre 2020 et
2027 [3]. Cette croissance est due a la création de la bioéconomie qui a poussé le besoin de leur
développement encore plus loin dans le but de créer des innovations respectueuses de

I'environnement basées sur des sources renouvelables et des produits recyclables.

Cependant, la technologie de fabrication de cette catégorie de matériaux n'est pas encore
totalement au point. De nombreuses études et recherches visent a developper cette nouvelle
classe de matériaux afin d’obtenir des formulations performantes en optimisant la part des fibres

dans le polymeére.

Ce travail original s’inscrit dans cet objectif, et a permis de mettre au point au laboratoire

de maniére artisanale et pour la premiere fois un matériau constitué de matrice polymere
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thermoplastique constituée de polychlorure de vinyle renforcée avec de la fibre végeétale
d’Atriplex halimus.

Ce manuscrit comporte trois chapitres :

- Un premier chapitre dédié a 1’état de ’art sur les matrices polymeére, le Polychlorure de
vinyle, des notions sur les matériaux composites et leur mise en forme ;

- un deuxiéme chapitre qui regroupe les matériels et méthodes utilisés pour la conception
de notre matériau composite.

- Ainsi qu’un troisieme chapitre dédié¢ aux résultats ainsi qu’a leur discussion.
Le manuscrit se termine par une conclusion générale ainsi que la proposition de quelques voies
a explorer en guise de perspectives pouvant enrichir et compléter les résultats obtenus a 1’issue

de cette étude.
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Chapitre 1 : Etude bibliographique

1.1 Introduction :

Les composites a base de fibres ont évolué au cours du vingtiéme siécle grace au
développement de résines et de fibres synthétiques. Le but de ces composites était d'améliorer
la structure et les propriétés du matériau. Les matériaux composites sont constitues de
I’assemblage de plusieurs éléments non miscibles (au moins deux) et de natures différentes
(polymeres, métaux, céramiques, verres), ils présentent souvent un rapport « propriétes
mécaniques/poids » supérieur aux matériaux qui le constituent [4].

Actuellement, face a une crise environnementale, plusieurs marchés industriels se sont
orientés vers des solutions plus écologiques dont il en résulte la substitution des matériaux
traditionnels par des matériaux composites. Cela a augmenté par suite la demande sur les
matériaux composites et surtout ceux a base de fibre végétale. Le remplacement des fibres
minérales ou organiques par des fibres végétales est effectivement trés avantageux, notamment
dans le domaine des transports. La consommation énergétique et la participation a 1’effet de
serre (émissions de CO2, CH4, NO>) lors de la fabrication et 1’utilisation d’un composite a base
de fibres végétales, sont nettement inférieures a celles du méme polymere non chargé ou du
composite renforcé par des fibres minérales[2]. Ils sont aujourd’hui de plus en plus utilisés dans
de nombreux domaines techniques tels que I’automobile, I’aérospatiale, le ferroviaire et ce
principalement comme matériaux des pieces d’habillage (pare-chocs, plancher, intérieur de

porte, etc.) [4].

1.2 Définition des matériaux composites :
Les matériaux composites sont par définition un assemblage d’au moins deux constituants
non miscibles dont les propriétés répondent a des besoins spécifiques non satisfaits

individuellement par les composants de base [5].

Le développement des matériaux composites a non seulement enrichi les systemes de
matériaux modernes, mais a contribué a des progres durables dans la science et I'ingénierie des

matériaux et a aussi amélioré la qualité de vie humaine.

On distingue 4 classes majeures de composites, table 1.1.
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Tablel.1 :Exemples typiques (et atypiques) de composites[6].

Classe Exemple Composantes Applications
Composites a Carton cellulose Emballages etc.
matrice organique Pneus caoutchouc, acier ~ Transports
Stratifiés résines organiques, Structures légeéres
fibres de verre,
carbone, bore etc.
Plastiques Resines, fibres  piverses
renforcées courtes
Composites a Béton ciment, sable, génie civil
additifs
matrice minérale
ites C-C C, fibres de C aérospatial,
composites - aviation, sport,
o biomécanique
_ céramiques et
composites fibres composantes
céramiques
ceramiques thermomécaniques
Composites a Al/fibres de B aerospatial
matrice Al/fibres de C
métallique
Alliages aciers C, Fe, Mn, Cr, Al, diverses
Cu, Sn etc.
Alliages d’Al
Cuivres

1.3 Les matrices polymeres :

Les polymeres sont des matériaux légers dont la densité est Iégérement supérieure a celle

de I’eau. Ils peuvent étre employés en solution ou fondus pour imprégner des fibres a des
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températures et des pressions plus faibles que celles nécessaires a d’autres matériaux tels que
les métaux. De plus, les résines résistent mieux a la plupart des milieux corrosifs. Le faible
module mécanique des polymeéres facilite le transfert de charge aux fibres et permet
I’exploitation des propriétés mécaniques de ces dernieres. Parmi les inconvénients, notons que
les polymeres ne possédent pas des propriétés a haute performance, rendant ainsi les composites
unidirectionnels trés anisotropes. De plus I’absorption de I’eau par les polyméres peut nuire aux
performances des composites. L’hydrolyse de la résine peut en effet entrainer la destruction des

interfaces fibre-matrice.

Il existe deux catégories principales des matrices polymeres : les thermoplastiques et les

thermodurcissables.
1.3.1 Les résines Thermodurcissables:

Les thermodurcissables sont des polymeres de macromolécules tridimensionnelles qui ne
peuvent pas revenir a son état solide d'origine apres le chauffage du fait des grandes liaisons
chimiques fortes entre les macromolécules. Ce sont des polymeres dits réticulés dont leurs
longues chaines, contrairement aux thermoplastiques, possédent des liaisons disponibles pour
former un réseau impossible a défaire sans rupture. Ce réseau est formé suite a une réaction
irréversible appelée ‘Réticulation’ déclenchée par la température et 1’ajout de certains
composants qu’on appelle durcisseur. Ce dernier transforme la résine d’un état liquide visqueux

a un état solide.[7].

/m...

Figure 1.1 : Structure chimique des thermodurcissables [8].

Les thermodurcissables présentent une haute résistance thermique et une faible résistance a

I’impact par rapport aux matrices thermoplastiques. Leur faible viscosité avant leur mise en
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forme favorise le mouillage des agents de renforts et les rend pratique ce qui explique leurs

grandes importances commerciales.

La différence de structure qui distingue les thermoplastiques des thermodurcissables est une
différence a grande échelle, due a des points de réticulation qui ne peuvent étre rompus sans

altérer la nature chimique de la molécule [7]

Parmi les thermodurcissables les plus utilisées, On distingue principalement les polyesters
insaturés, les résines époxydes, et d’autres résines telles les phénoliques, les aminoplastes, les

furaniques, etc. Ces polymeres se présentent toujours sous forme amorphe [9]

Le tableau 1.2 regroupe les différentes propriétés des résines thermodurcissables les plus

utilisées dans 1’industrie.

Tableau 1.2 : Propriétés des thermodurcissables [10].

Résine Densité p E (GPa) or(MPa) Tmax (°C)
Epoxyde 1,2 4,5 130 200
Uréthane 11 0,7-7 30 100
Polyester 1,2 4 80 200
insature

Urée 1,2-15 6-10 40-80 140
Formaldéhyde

Phénol 1,1-1,3 3-4 35-60 300
Formaldéhyde
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Tableau 1.3 : Caractéristiques des principales matrices polymeéres [11].

Matrices thermodurcies Matrices thermoplastiques
e Amorphes ou semi cristallines
e Amorphes e Haute résistance a I’impact
 Résistantes aux tempeératures elevées e Fabrication difficile en raison de la
e Viscosité basse pendant la mise en viscosité trés élevée du polymeére
forme fondu

e Fragiles e Thermo formables
e Cycles de fabrication longs e Possibilités de réparation
o Difficiles a réparer e Recyclage trés aisé
e Recyclage des déchets impossible

1.3.2 Les élastomeéres:

IIs sont traités sur des équipements plastiques conventionnels, tels que les machines de
moulage par injection, les machines de moulage par soufflage, les extrudeuses de feuilles et de
profilés, et ainsi de suite, mais développent leurs propriétés caoutchouteuses finales
immediatement apres refroidissement. Les caoutchoucs conventionnels, quant a eux, doivent

étre vulcanisés [12].

Les caoutchoucs conventionnels sont aussi réticulés par une liaison de valence primaire,
tandis que les élastomeres thermoplastiques sont réticulés par une liaison de valence secondaire,

telle que les interactions de van der Waals, les interactions dipolaires ou la liaison hydrogene.

La différence principale entre les élastomeres et les thermoplastiques repose sur la
température de transition vitreuse. Les élastomeres ont généralement une température de
transition vitreuse supeérieure a celle de la température ambiante, les rendant mou et souple.
Tandis que, la température de transition vitreuse des thermoplastiques est au-dessous de la

température ambiante, les rendant dur et cassant.
1.3.3 Les matrices thermoplastiques:

Les thermoplastiques sont des macromolécules linéaires ou légérement ramifiées dont la
caractéristique particuliére qui leur difféere des thermodurcissables est le ramollissement en
chauffage. Cette propriété qui permet de les déformer sous ’action de chaleur a plusieurs

reprises est due a I’absence des liaisons qui leur permet de former des ponts chimique forts avec
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d’autres molécules. Les liaisons dont ils possédent sont des liaisons latérales faibles (liaisons

van der waals) entre les éléments non chimiquement liés [13].

Les principales familles de thermoplastiques sont les polyoléfines (les polyéthylénes, les
polypropylenes), les plastiques a base de polychlorure de vinyle, les acryliques et les

polystyrenes[9].

Les matrices thermoplastiques ont actuellement un taux de croissance supérieur a celui
des résines thermodurcissables en raison de la nécessité du recyclage des composites et de leur
déchets[13]. Elles peuvent étre facilement produite et recyclé car elles ne subissent aucune

transformation chimique.

Le tableau 1.4 regroupe les différentes propriétés des thermoplastiques les plus utilisées dans

I’industrie.

Tableau 1.4 : Propriétés des thermoplastiques [10].

Polymere T4 (°C) T: (°C) Densité p or(MPa) E (GPa)
PP 5 165 0,92 30 1,2
PLA 50-60 150 *x 40-60 3-4
HDPE -100 134 0,95 28 11
PVC 75-105 160-220 1,39 58 2,9
PS 90-100 - 1,05 55 3,2
PET 70 255-265 1,30 47 2,6
ABS 90-120 - 1,05 50 2,5

1.4 Polychlorure de vinyle :

Le Polychlorure de vinyle (PVC) est un polymére thermoplastique produit par
polymérisation du monomeére chlorure de vinyle (CVM) avec une structure de chaine

comprenant [-CH2-CHCI-] n. le degré de polymeérisation (n) varie de 500 a 4000 environ [5].
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Figure 1.2 : Structure chimique du PVC.
Cette polymérisation est aujourd’hui faite selon les trois types de procédés suivants[7] :

- Procédé en masse,
- Procédé en émulsion,

- Procédé en suspension

Du fait de ses bonnes propriétés physiques et mécaniques et de son faible colt de
production, le PVC fait partie des trois polymeres les plus utilisés dans le monde (avec les
polyéthylénes et les polypropylénes)[14]. 1l est présent dans tous les secteurs économiques:
batiment (57 % des usages pour 1’Union européenne) ; emballage ; électricité / électronique ;

biens de consommation ; santé ; transports.

Le PVC est composé de carbone, d’hydrogéne et de chlore. Le carbone et I’hydrogéne

proviennent du pétrole (43 %) tandis que le chlore est originaire du sel (57 %)[15].
1.4.1 Additifs de transformation :

Le PVC de base est une matiére rigide ayant une température de dégradation inférieure a
sa température de fusion (>100°C), d’ou la difficulté de toute mise en ceuvre de ce polymere
amorphe (un départ en chaine d’acide chlorhydrique (HCI) est observé dés que le polymeére est
chauffé a 80°C) et une des raisons pour laquelle Les résines de polychlorure de vinyle ne sont

jamais utilisées telles quelles (formations des structures insaturées).

Les propriétés mécaniques du PVC peuvent varier d’une extréme rigidité a une trés
grande souplesse par 1’addition contrdlée de plastifiants, stabilisants, charges, etc. Cet ensemble

donne naissance a une composition vinylique appelée « compound » en anglais.
1.4.2 Les stabilisants:

Sous D’effet de la chaleur, de la lumicre et de 1’oxygene, les molécules de PVC se

dégradent avec départ de chlorure d’hydrogéne qui catalyse lui-méme la réaction (réaction
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autocatalytique) donnant progressivement I’apparition d’une coloration jaune puis brune et qui
provoque une réticulation des chaines entre elles, conduisant a 1’obtention d’un produit

charbonné infusible[16].

L’ajout des stabilisants permet de ralentir ou bien inhiber dans certains cas les processus
responsables d’altérations de la structure pendant la mise en ceuvre. Le stabilisant idéal devrait

étre a la fois accepteur d’HCI, antioxydant et filtre d’ultraviolet.

Pour la fabrication des tuyaux et profilés rigides pour les batiments et d’isolants de cables
¢lectriques, on utilise le plomb comme stabilisant. L’Europe s’est engagée a ne plus utiliser les

métaux lourds comme stabilisant[17].
1.4.3 Les plastifiants:

Le principal réle des plastifiants est de diminuer la température de transition vitreuse (TQ)
du PVC par une diminution des forces d’interactions entre les différentes [18].1ls rendent le

matériau plus souple tout en procurant une meilleure résistance au choc[7].

93T @ 70T 0
ERE1A QQQ el ‘
R312.2 29,

polymére + plastifiant —» polymére plastifié

Figure 1.3 : Plastification du PVC[19].
Les plastifiants les plus communément utilisés sont[20] :

- Esters de I’acide phtalique ;

- Esters de I’acide phosphorique ;

- Esters de I’acide adipique ;

- Esters de I’acide sébacique ;

- Plastifiants polymériques tels les polyesters ;

- Elastomeéres de synthese.

23



Chapitre 1 : Etude bibliographique
1.4.4 Charges:

Sont désignées par « charges » toutes substances inertes ajoutées a un polymere dans le
but d’en modifier les propriétés mécaniques, électriques ou thermiques, d’en améliorer 1’état de

surface ou d’en réduire le prix de revient (du produit fini)[18].
Les critéres auxquelles doivent répondre les charges sont les suivants [21]:

- compatibilité avec le PVC, pas d’impuretés ;

- mouillabilité et bonne dispersion dans la matrice polymeére ;
- uniformité (qualité et granulométrie) ;

- prix de revient bas ;

- faible action abrasive.

1.45 Colorants et pigments :

L’ajout de toutes sortes de pigments permet de colorer le PVC [22].Les principaux

produits ajoutés au PVC sont [23]:

- Les pigments minéraux (oxydes de titane, de fer, de chrome, de cobalt,...) ;
- Les pigments organiques (azoiques, anthraquinoniques,...) ;

- Le noir de carbone.

1.5 Mise en ccuvre :

Le Polychlorure de vinyle (PVC) peut étre mis en ceuvre selon les techniques habituelles

de transformation des thermoplastiques.
1.5.1 Injection:

La technique d’injection consiste a injecter la matiere dans un moule ramollies et chauffé
d’une source externe, combiné d’un travail mécanique sous la forme d’un cisaillement intense.

C’est une technique qui permet d’obtenir des robinets, vannes, raccords, etc.
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La pression d’injection exercée par la vis sur la matiere peut atteindre 180 MPa.
L’injection soufflage permet la réalisation de récipients pour cosmétiques, pharmacies, etc.
[19].

1.5.2 Extrusion:

L’extrusion est mise a profit pour la fabrication de profilés de géométries et masses
linéiques trés variables. Le cas le plus spectaculaire est la co-extrusion de joints de vitrage et
d'étanchéité en PVC souple (PVC plastifié) sur les profilés en PVC rigide[19].

L’extrusion permet essentiellement de fabriquer les produits finis suivants :

- Tubes rigides.

- -Tuyaux souples.

- Profileés rigides pour volets, portes, chéssis de fenétres, plinthes, corniéres, rails et
cache-rails...

- Profilés souples ou semi-rigides : mains courantes, nez d’escaliers, protection de
carrosserie automobile, etc.

- Feuilles et plaques rigides.

- Films souples ou semi-rigides pour usages divers (emballages par exemple).

1.6 Propriétés générales du PVC :
1.6.1 Propriétés physiques:

Le PVC est un polymére amorphes présentant une trés faible cristallinité (7%) dans la

masse volumique est de [7]:

- 1,4g/cm? pour les mélanges non plastifiés ;

- 1,2a1,3 g/lcm® pour les mélanges plastifiés.

Il est insoluble dans la plupart des solvants. 1l est soluble dans le tetrahydrofuranne, la

cyclohexanone et le diméthylformamide[24].

C’est un thermoplastique qui se ramollit lorsqu’on le chauffe et se fixe lorsqu’on le
refroidit[25].
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1.6.2 Propriétés mécaniques:

Le PVC présent une bonne rigidité a température ambiante ainsi qu’une excellente
résistance a 1’abrasion. Il présente par contre une certaine fragilité¢ au froid, notamment une

fragilité au choc a température inférieure a -10°C [7].

Tableau 1.5 :Propriétés mécaniques du PVC [7].

Propriétés Unités PVC rigide PVC souple PVCC
Contrainte a la MPa 50 10-20 60
rupture

Allongementala % 10-50 200 & 500 4.5
rupture

Résistance a la MPa 70-80 - -
flexion

Module de MPa 2400 - 2800
traction

Module de MPa 2000 - 2800
flexion

Dureté shore D - 70-80 20-40 -

1.6.3 Propriétés chimiques:

Beaucoup de phénomene peuvent avoir lieu lors du contact avec les produits chimiques
présents. Selon la nature et la composition du plastique, il peut y avoir diffusion, absorption et

gonflement, gélatinisation, dissolution ou destruction.

Le PVC sans plastifiant posséde une bonne résistance aux produits chimiques : acides,
bases, huiles, alcools, hydrocarbures aliphatiques. Par contre, il est sensible aux hydrocarbures
aromatiques et chlorés. Le PVC souple (plastifi€) est beaucoup plus sensible aux agents

chimiques [7].

Le PVC rigide résiste parfaitement aux produits ci-apres :
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- Acide sulfurique jusqu’a 90% a 40°C, sulfureux a 40°C, chlorhydrique a 30% a 60°C,
nitrique jusqu’a 60%, phosphorique a 60°C, acétique jusqu’a 85% a 60°C, formique,
oxalique, acides gras jusqu’a 60°C ;

- Eau de mer, eaux résiduaires, eau oxygenée a 20% a 50°C et 30% a 20°C, eau de javel
jusqu’a 60°C ;

- Sels (dilués ou concentrés) de : Al, Co, Cu, K, Mg, Na, NHa4, Ni, Pb, Su, Zn a 40 °C ;

- Alcools éthylique, méthylique, toutes concentrations, a 50°C.

- Aldéhydes a 50°C.

- Bains photographiques a 50°C.

1.6.4 Propriétés éelectriques:

Le PVC présente de bonnes qualités d’isolement électrique. Les pertes diélectriques restent

néanmoins suffisantes pour permettre le soudage par haute fréquence [7]

Tableau 1.6 :Propriétés électriques du PVVC [26].

Propriétés PVC rigide PVC souple
Constante diélectrique a 60 32-3,6 5-9
Hz
Constante diélectrique a 3-33 4-8
103 Hz
Constante diélectrique a 2,8-31 33-45
106 Hz
Résistivité transversale (Q. > 101 101 — 10%
Cm)
Facteur de pertes 1,4—-1,8.10? 0,1-0,15

diélectriques (50 a 100 kHz)

1.6.5 Propriétés thermiques:

Le PVC présente sa température de transition vitreuse entre 75 et 80°C ; a température
ambiante, il est donc rigide mais devient caoutchouteux au-dela de 90°C [7].
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Propriétés Unités PVC rigide PVC souple
Température de °C 160-170 140-170
fusion

Température de °C 75-105 -40
transition vitreuse

Température de °C - -30
fragilisation

Température TFC °C 60-70 -

(1,85 MPa)

Retrait % 0,1a05 0,8a3
Conductibilite W/ (m.K) 0,16 0,16

Thermique

1.7 Applications du PVC :

En ce qui concerne le développement des marchés du PVC, on peut faire les constatations

suivantes [7]:

- La consommation totale du PVC progresse d’environ 3,5% dans le monde (moins de

1% en Europe) ;

- Les profilés rigides augmentent un peu plus que le marché tandis que les films rigides

continuent a croitre, surtout dans I’emballage et la feuille technique (ameublement) ;

- Le PVC se recycle facilement, comme la plupart des polyméres.

Le PVC est utilisé dans de nombreux secteurs industriels. Il peut étre utilisé pour

I’emballage, construction, secteur automobile, bagagerie, chaussures, cablerie, plasticulture

(films, serres, etc.).
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Figure 1.4 :Utilisation industrielle de la production de PVC en Europe (2006)[14].

L’utilisation du PVC peut avoir de nombreux avantage ainsi que des inconvénients

majeurs selon les types d’applications.
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Tableau 1.8 :Avantages, inconvénients et applications du PVC rigide et plastifie[24].

PVC rigide

PVC souple

Avantages

Rigidité et stabilité dimensionnelles.
Résistance a ’abrasion.
Autoextinguibilité.

Absorption d’eau pratiquement nulle.
Qualité alimentaire.

Bon comportement aux agents
chimiques, huiles, graisse.

mise en ceuvre aisé par extrusion,
formage, usinage, soudage.

Souplesse comparable
au caoutchouc.
Utilisable a basse
température

Inconvénients

Fragile aux basses températures.
Sensible aux UV (brunissement).

Tenue chimique
réduite par 1’adjonction
de plastifiants. —
Non alimentaire.
Collage difficile.

Applications

Tuyauterie : alimentation et évacuation
d’eau. Bouteilles alimentaires : eau
minérale, huile, vinaigre, etc.

Profilés : fenétres, volets, portes, etc.
Canalisations souterraines de gaz.

Revétement de sol.
Isolation de cables et
fils électriques.
Chaussures et semelles.
Sieges d’automobiles,
mobilier, bagages,
rideaux.

Vétements
imperméables.

1.8 Les fibres de renforts :

Une fibre est une forme de matiére possédant une résistance a la rupture et souvent des

modules d’¢élasticité beaucoup plus élevés que ceux du méme matériau sous sa forme

massive[13].

Les fibres supportent la majorité des contraintes mécaniques et assurent la résistance et

la rigidité du composite[27].

IIs doivent également étre compatibles avec la matrice du composite sur le plan chimique,

c.-a-d. assurer une adhérence interfaciale renfort-matrice suffisante et stable dans le temps[28].

Les caracteristiques des fibres sont fonction de leur nature (figure 1.5).
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Fibres organiques

Fibres Naturelles

Végetales

I

Animales

Fibres chimiques

Fibres
synthétiques

1

Fibres artificielles

Figure 1.5 : Classification générale des fibres.

1.8.1 Les fibres naturelles:

Les fibres naturelles ont réussi a acquérir un intérét croissant en tant que renfort dans les

composites. Cela est di a leurs propriétés mécaniques, leurs densités particulierement faibles

et les codts de production bas [29].

Les fibres naturelles sont classées selon leurs origines en 3 familles : animale, végétale et

minérale.
Tableau 1.9 : Classification et exemples de fibre naturelle [30].

Origine Provenance Exemples
Graines Cotton, kapok, Asclépiade
Fruits Noix de coco

Végétale Ecorces Lin, chanvre, jute, ramie, kénaf
Feuilles Sisal, henequen, abaca, Ananas
Bois
Tiges Blé, mais, orge, seigle, avoine,

riz

Cannes et roseaux Bambou, bagasse, alfa, roseau

Animale Laine/poil Laine, poils, Cachemire
Vers a soie Soie de tussah, soie de murier

Minérale Amiante, Wollastonite
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1.8.2 Les fibres végétales:

Une fibre végétale est une cellule morte de la plante de forme allongée. Elle peut étre soit

indépendante soit liée avec d’autres dans un faisceau de fibres[31].

Les fibres d’origine végétale sont constituees majoritairement de cellulose et possédent
des propriétés mécaniques supérieures a celles d’origine animale. Ces dernicres, telles que la

laine et la soie, sont largement utilisées dans le domaine du textile [29].

La qualité et les performances des fibres récoltées varient grandement en fonction de
différents facteurs comme le type de plante, ses conditions de croissance, les méthodes de

récolte et de traitement mises en jeu[32].
1.8.2.1 Caractéristiques d’une fibre végétale :

Une fibre végétale est caractérisée par sa finesse et sa forme allongée par rapport a son
diametre. La plupart des fibres végétales mesures entre 10 et 150 mm de long pour un diamétre

de 10 a 50 micrometres, soit un rapport longueur sur diametre compris entre 10 et 100[31].

Leur retour en tant que matériaux potentiels est di aux divers avantages qu'ils présentent.
Bien entendu, les effets de ces bienfaits varient d'une fibre a l'autre, selon la composition
chimique et physique, la structure, le pourcentage Cellulose, angle des microfibres, section

transversale et degré de polymérisation (tableau 1.10).
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Tableau 1.10 :Propriétés physiques de différentes fibres végétales[33].

Types de Cellulose (%) Angle micro Diamétre Longueur Rapport L/d
fibres fibrillaire(®) (um) (mm)
Cotton 85-90 33 19 35 1842
Lin 71 10 5-76 4-77 1687
Chanvre 70-74 6.2 10-51 5-55 960
Jute 61.1-71.5 8 25-200 9-70 110
Ramie 68.6-76.2 7.5 16-126 40-250 3500
Sisal 66-78 20 7-47 0.8-8 100
Coco 32-43 45 12-24 0.3-1 35
Alfa 45 - 5-95 5-50 1964

1.8.2.2 Composition des fibres végétales :

La composition chimique d’une fibre végétale est constituée principalement de cellulose,
les hémicelluloses et les lignines. D’autres éléments rentrent aussi dans la composition tel que

les protéines, les extractibles.

- La cellulose est une macromolécule linéaire qui peut avoir une structure amorphe ou
cristalline [34]. Le taux de cellulose est le polymére qui apporte le plus de rigidité et
influence, d’une maniére importante, les propriétés mécaniques des fibres.

- Les hémicelluloses ont une structure ramifiée. Le degré de polymérisation des
hémicelluloses est généralement comprisentre 200 et 300 et leur structure dépend de
I’espéce végétale[35].

- La lignine est constituée d’un réseau tridimensionnel complexe qui apporte de la

rigidité, de I’hydrophobie et une bonne résistance a la décomposition [36].
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Figure 1.6 : Illustration d’une structure possible de lignine [36].

1.8.2.3 Processus d’extraction des fibres végétales :

Avant DI’incorporation des fibres dans la matrice, les fibres végétales doivent étre

généralement extraites des plantes les renfermant.

De facon générale, le processus de séparation des fibres du reste de la plante est composé
de trois étapes [37] (Figure 1.7) :

- la décortication, consiste a désolidariser la biomasse des tiges, en général par une
opération mécanique ;

- la separation, vise a separer les différentes fractions végetales obtenues ;

- P’affinage, permet la réduction du nombre de fibres unitaires par faisceau

jusqu’a éventuellement, 1’obtention de fibres élémentaires.

Fosdra

Figure 1.7 : Processus d’extraction des fibres[38].
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1.8.2.4 Propriétés physiques :

Face a la crise écologique, de nombreux travaux et recherche ont été effectué afin
d’étudier I’utilisation des fibres végétales comme renfort dans 1’élaboration de matériaux
composites. Les fibres végétales de haute qualité ont recu une grande attention dans de

nombreux domaines d'application.

La plupart des propriétés de ces fibres ne peuvent pas rivaliser avec certaines fibres
synthétiques utilisées a des fins spécifiques, mais dans un large éventail de domaines, elles

peuvent étre utilisées avec succes et peuvent méme améliorer les performances.
a. Propriétés mécaniques :

Les fibres végétales présentent globalement de bonnes performances mécaniques. Les
caractéristiques mécaniques des fibres végétales sont toutefois soumises a une variabilité

parfois importante [32] :

- La composition chimique : les espéces produisant des fibres ayant un taux de cellulose
élevé possédent les meilleurs potentiels ;

- Lamicrostructure ;

- Angle micro-fibrillaire et rapport L/D des fibres élémentaires sont d’autres paramétres

influencant la résistance des fibres.
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Tableau 1.11 : Propriétés mécaniques de différentes fibres naturelles et synthétiques [39]

Fibre Densité g/cm? Module Résistancea  Allongement a
d’élasticité rupture MPa rupture %
GPa
Verre E 2,54 72 2200 4,8
Verre S 2,48 86 4400 54
Carbone 1,8 400 2200 0,5
Aramide 1,45 130 3100 1
Lin 1,4-1,5 50-70 500-900 1,3-3,3

Chanvre 1,4-1,5 30-60 310-750 2-4

Coton 1,55 6-10 300-700 6-8

Les traitements appliqués aux plantes lors de la récolte peuvent aussi détériorer les
performances des fibres, comme un mauvais rouissage, ou un teillage trop agressif [32].

b. Propriétés thermiques :

La température de dégradation des fibres naturelles est beaucoup plus basse que celle des
fibres d’origine minérale, ce qui doit étre pris en compte si le matériau doit étre soumis a des

températures supérieures a 150°C dans certaines applications techniques [32].
1.9 Mise en ceuvre des matériaux composites :

L’élaboration des matériaux composites d’une matrice organique demande une approche

assez différente de celle des matériaux jusqu’a présent.

Les performances de ces matériaux vont étre fortement liées a leur mode de mise en
ceuvre. En effet, leurs propriétés mécaniques sont directement dépendantes de la qualité de la
liaison entre la fibre et la matrice, de la proportion de fibres, des propriétés intrinseques des
composants et du taux de porosité de la résine formant la matrice [13].
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1.9.1 Moulage sans pression:

Les méthodes de moulage a froid et sans intervention d’une presse sont les méthodes les
plus simples a mettre en ceuvre. Elles nécessitent un minimum d’équipement et par conséquent

d’amortissement [40].

a. Moulage au contact:

Dans cette technique, la premiére phase consiste a projeter un gel-coat, résine de faible
viscosité qui donnera 1’aspect de surface en empéchant les fibres d’émerger a 1’extérieur de la

piéce.

matrice matériau
g / composite

moule
/

ey

Figure 1.8 :Principe du moulage au contact [40].

La phase suivante est la mise en place du renfort qui peut étre, dans cette technique, du
mat ou du tissu. La résine formulé est ensuite versée sur le mat ou le tissu puis imprégnée
manuellement a I’aide d’un rouleau spécial dont la surface a 1’aspect d’une pomme de pin et
que I’on appelle “’rouleau d’ébulleur’’ (il permet de forcer la pénétration de la résine au milieu

des fibres et ainsi de réduire la porosité de I’ensemble par compactage des deux milieux) [13].

b. Moulage au contact par projection (projection simultanee) :

Ce type de moulage est une évolution du moulage en contact. La projection simultanée
est une technologie de fabrication a base de matériaux composites, qui apporte ou projette en
méme temps deux composants : les renforts sous forme de fibres courtes et la matrice. Elle

permet d’améliorer I’homogénéité du matériau.
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M
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Figure 1.9 :Principe du moulage au contact par projection [40].
1.9.2 Moulage sous vide :

Le moulage sous vide consiste a utiliser simultanément le vide et la pression

atmosphérique.

Ce procédé de moulage convient pour la fabrication de piéces en petites et moyennes
séries. Il permet d’obtenir de bonnes qualités mécaniques, grace a une proportion de résine

uniforme et a une diminution des inclusions d’air [40].

membrane (élastomére)

Figure 1.10 :Principe du moulage sous vide [40].
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1.9.3 Moulage par compression :
a. Moulage par injection de résine :

Le moulage consiste, par injection de résine sous pression, a imprégner un renfort placé

a ’intérieur d’un ensemble moule et contre-moule tres rigide et ferme [40].

Ce procédé de moulage convient a la réalisation de piéces profondes et de formes

compliquées.

contre-moule

moule

Figure 1.11 : Principe du moulage par injection de résine [40].

La compression peut aussi se faire a froid et a chaud. La compression a froid, qui permet
de fabriqué des pieces de moyennes séries, utilise I’énergie exothermique de polymérisation de
la résine. Cette énergie aide a augmenté et maintenir éventuellement la température du moule
de base froid a 50-70°C.

Tandis que la compression a chaud consiste a chauffé le moule et le contre-moule a de
haute température. Cette technique permet d’obtenir des pieces de grandes séries ayant de

bonnes caractéristiques mécaniques.

Figure 1.12 :Principe du moulage par compression a froid [40].
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Figure 1.13 :Principe du moulage par compression a chaud [40].
1.10 Applications des matériaux composites :

1.10.1 Marché des composites :

Les matériaux composites offrent aux industriels et aux designers des possibilités
nouvelles d’associer des formes et des matériaux de plus en plus performants. De par leur
légéreté, leur longévité et leur flexibilité, ces matériaux ont un grand potentiel de

développement.

Dans pratiquement toutes les régions du monde et tous les secteurs d’applications, les
marchés des composites sont en hausse, que ce soit en volumes ou en valeurs. En Europe plus

précisément, la production des composites se développe rapidement (figure 1.14).

10% 15%

6%

—_

7%_\.
8%
— 28%

8%/

18%/

= France = Allemagne = Italie = Royaume-Uni = Espagne =Pays-bas = Belgique = Autres

Figure 1.14 : Marché des composites en Europe[41].
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1.10.2 Domaines d’application :

La diversité de propriétés des matériaux a fibres végétales promet une large gamme
d’applications, notamment dans 'automobile et dans le domaine de la construction et d’autres

secteurs de niches.

Automobile ]

Aéronautique ]

Construction civile

Sports et loisirs

Electricité électronique

Ml

Construction industrielle ]

Construction nautique [0

Matériel medical [
O

Ferroviaire

i

Divers ]
o

10 20 30 40

Figure 1.15 : Les secteurs utilisateurs (%) [41].

Dans I’industrie automobile actuellement, une automobile peut contenir jusqu’a 15% de

matieres plastiques (thermoplastiques ou thermodurcissables) [42].

Les avantages qu’une telle utilisation apporte se différent selon les caractéristiques

intrinséques qu’un matériau possede.
1.10.3 Critéres de choix :

Pour chaque composite, il y a une application envisagées. Cette application se fait selon

des critéres de choix qui prennent en considération les facteurs suivants[43] :

- les fonctions principales des objets et des structures dont la réalisation est envisagée ; il
est par exemple nécessaire de déterminer les modes de mise en charge, les températures
ainsi que les conditions générales d’utilisation ;

- le comportement intrinséque des matériaux : résistance a la rupture, a I’usure, a la
corrosion, conductibilité, etc. ;

- le comportement des matériaux durant leur fabrication et leur transformation ;

- le comportement des matériaux vis-a-vis de I’environnement ;

- le prix de revient des diverses solutions envisageables ;
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- les possibilités de recyclage ou d’élimination par incinération avec récupération

d’énergie.
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2.1 Réactifs utilisés :

2.1.1 Polychlorure de vinyle (PVC) :

Le polymére utilis¢ comme matrice pour le développement des matériaux composites
dans le cadre de ce travail est le PVC SE-1200 fabriqué par I’entreprise américaine SHINTECH.
Le tableau 2.1 résume les principales propriétés du PVC SE-1200.

Tableau 2.1 : Propriétés du PVC SE-1200.

Propriétés Spécification Normes
Aspect Poudre blanche -
Indice de viscosite 70,2-72,0 DIN 53726
Viscosité apparente 0,99 -1,08 ASTM D1243
Densité (unité) 1.38-1.41 ASTM D1895
Température de transition vitreuse Tg 80°C -

2.1.2 Tetrahydrofuran (THF) :

Le Tetrahydrofuran (THF) est le solvant utilisé pour la dissolution du PVC et la

préparation des plaques composites. Sa structure chimique est donnée sur la figure 2.1.

@)

O

Figure 2.1 : Structure chimique du Tetrahydrofuran (THF).
Les propriétés du THF sont données dans le tableau 2.2.

Tableau 2.2 : Propriétés du Tetrahydrofuran.

Propriétés Valeur
Pureté (%) 99.8
Poids moléculaire (g/gmol) 72.11
Densité (g/cm?®) 0.889

44



Chapitre 2 : Matériaux et méthodes
2.1.3 L’Atriplexhalimus :

Atriplex halimus L est un arbrisseau halophyte qui pousse sur un terrain salé. Formant
des buissons trés touffus et denses d’environ 1,5 a 2 m, cette plante est a croissance tres rapide
et peut s’étendre grace a son large réseau souterrain. Les feuilles sont petites pétiolées de
forme ovale, de couleur gris argenteé sur les deux faces. Les tiges et les feuilles sont recouvertes

de petites écailles qui donnent un aspect velouté.

Plante originaire du sud de I’Europe ou elle est connue par 1’arroche halime, le pourpier
de mer et I’arroche marine. Elle est également présente en Afrique du Nord, et dans le proche
et moyen orient. Trés rependue en Algérie surtout dans les régions steppiques et sahariennes
elle est communément connue sous le nom de G’tef et est a I’origine de diverses utilisations en
médecine traditionnelle comme anti-inflammatoire, anti diabétique et pour dissoudre les kystes

ovariens.

Dans le cadre de ce travail, I’ Atriplex halimus a été collectée dans la région de Bir Henni
en Algérie (35°19'14.81"N 4°25'0.68"E et 425 m d'altitude) [44].

2.2 Techniques expérimentales :

2.2.1 Préparation de la fibre Atriplex halimus:

Les principales étapes de I'extraction de la fibre lignocellulosique de la plante Atriplex
halimus sont énumérées dans la figure 2.2. la méthode d'extraction utilisées est décrite comme
suit [44]:

- La plante subit une ébullition dans de I'hydroxyde de sodium (NaOH) a 0,5% pendant
1 h, s’ensuivent plusieurs lavages avec de I'eau distillée, la neutralisation avec de I'acide
sulfurique (H2SO4) a 1% pendant 10 min suivie d'un dernier lavage avec de Il'eau

distillée.

Aprés traitement, les fibres ont été retirées des tiges manuellement a l'aide d'un peigne
métallique puis séchées dans une étuve a 80 °C pendant 6 heures.
Afin de diminuer la taille des particules, la fibre Atriplex halimus a été broyée en utilisant un

moulin & café puis tamisée afin d’obtenir des fibres de granulométrie comprise entre 160-360

pm.
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Figure 2.2 : L’Atriplex halimus L(a) ; la tige (b); les fibres extraites mécaniquement (c)[44].
2.2.2 Préparation des composites PVC/Atriplex halimus :
2.2.2.1 Mise en ceuvre des composites :

L’¢laboration des composites PVC/Atriplex halimus a été effectuée au niveau du

Laboratoire des Sciences et Techniques de I’Environnement selon le protocole suivant :

Le PVC et la fibre Atriplex halimus ont été pesés individuellement a 1’aide d’une balance
de marque DENVER Instrument (figure 2.3) et ensuite mis dans une étuve de marque
MEMMERT, a une température qui dépassant pas les 80° C pendant 2 heures pour le polymeére

PVC et 6 h pour la fibre traitée Atriplex halimus (figure 2.3).

Figure 2.3 : Pesée du PVC (a) et de la fibre Atriplex halimus (b) avant 1’étuvage.
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T
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Figure 2.4 : Etuvage de la fibre Atriplex halimus (a) et du PVC (b).

Apreés étuvage, on dissous le polymeére PVC dans 100 ml de solvant (THF). La dissolution
est effectuée a température ambiante et sous agitation continue a une vitesse de 850 a 1250
tr/min jusqu'a obtention d'une solution homogene. La quantité de fibre est ensuite rajoutée

graduellement a la solution en agitation continue.

Figure 2.5 : Dissolution du PVC.

Pour I’obtention des plaques composites, on verse la solution PVC/ fibre sur un moule de
verre et on laisse sécher a I’air libre pendant 18 h ou bien jusqu’a évaporation du solvant et

solidification de la solution. On obtient ainsi des plaques de (90 X 90 mm?), et d’épaisseur qui
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varie entre 1,3 a 1,8 mm. Ces plaques serviront pour le découpage d’échantillons pour effectuer

les différents tests de caractérisation.

Figure 2.6 : Plague (matrice vierge) obtenue aprés évaporation du solvant.

Dans le cadre de ce travail, trois formulations ont été testée a coté de la matrice PVC vierge
(FO) :

PVC + fibres végétales a 1 % noté (F1) ;
PVC + fibres végétales a 5 % (F5) ;
PVC + fibres végétales a 10 % (F10).

La composition massique des différentes formulations élaborées est donnée dans le tableau
2.3

Tableau 2.3 : Composition massique des différentes formulations PVC/Fibre AH.

Formulation
__ FO F1 F5 F10
Compositions (%
PVC compound 100 99 95 90
Fibre AH 0 1 5 10

Le découpage des plaques a été réalisé par un emporte-piéce normalisé sous forme
d’halteres (figure 2.7).
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Figure 2.7 : L’emporte-piéce (a), Les éprouvettes (b)

2.3 Techniques de caractérisation :

2.3.1 Les propriétés mécaniques :

Les performances mécaniques des matériaux composites sont a sans aucun doute les
propriétés techniques les plus importants a avoir. Elles donnent un apercu sur le comportement

du matériau pendant les procédés de transformation et au cours du cycle de vie du produit final.

2.3.1.1 Test de traction :

L’essai de traction a été effectué au niveau du laboratoire de I’entreprise privée des cables
électriques « CABEL » sur une machine de marque MTS Criterion (figure 2.8) selon la norme
NFC 32-200, pilotée par ordinateur a I’aide d’un logiciel de type TXW.
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¥

Figure 2.8 : Machine de traction.

L’éprouvette est étirée le long de son axe principal a une vitesse constante (20 mm/min)

jusqu’a sa rupture [42].
L’essai de traction permet d’obtenir les parametres suivants:

- Contrainte a la rupture o (exprimé en MPa) : contrainte en traction au moment de la
rupture de I’éprouvette ;
- Déformation a la rupture (en %) : accroissement de la longueur de I'éprouvette a la

rupture, il se calcule par :

L
% % 100

L
(%) =

0
Ou:

L et Lo sont respectivement les longueurs finale et initiale de I'éprouvette ;

- Module d’Young ou module d’élasticité (MPa) : rapport de la différence de contraintes
a la différence des valeurs de déformation.

2.3.1.2 Test de dureté shore D :

La mesure de la dureté shore D a été realisée au niveau de laboratoire de ’entreprise

privée des cables électriques « CABEL » selon la norme frangaise NFT51-109.
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La dureté d’un matériau caractérise sa résistance a la pénétration : un pénétrateur de
géomeétrie connue est appliqué sur la surface du matériau a tester avec une force connue pendant
un temps donné [42]. La pénétration se traduit par la lecture sur un cadran d’un indice compris
entre 0 et 100 [28].

Les essais de dureté sont trés utilisés en raison de leur simplicité et de leur caractere peu

destructif.

Figure 2.9 : Durometre Shore D.

2.3.1.3 Mesure de la densité :

Le test de densité des éprouvettes a différent taux de fibre a été effectué au Laboratoire
du Centre de Recherche des Technologies Industrielles ‘CRTI’. La mesure de la densité des
solides s'effectue au travers du poids et du volume d'un échantillon. Le volume se calcule en

exercant une force sur I'échantillon dans le liquide, tel que représenté sur la figure 2.10.

Figure 2.10 : Test de densité.
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2.3.2 Propriétés physiques :

2.3.2.1 Test d’absorption de I’eau :
Le test d’adsorption a été réalisé au niveau du Laboratoire des Sciences et Techniques de

I’Environnement selon la norme I1SO 62.

Les éprouvettes sont séchées a 105°C pendant 1h en premier lieu afin d’éliminer
I’humidité absorbée. Elles sont ensuite immergees dans un bain marie rempli de 15 litres d’eau
distillé a une température de 23°C (figure 2.11). Le prélévement de chaque éprouvette est fait
apres 24 h ou I’eau superficielle est essuyée a I’aide d’un papier absorbant puis 1’éprouvette

pesee de nouveau (on notera son poids m).
Pour chaque formulation, trois éprouvettes ont été testés.

Le pourcentage (ou la variance) de la masse est donnée par la formule suivante :

Am (%) = =—2 x 100 (2)

mo
Avec :

- mp : La masse initiale des échantillons (en g) ;

- m: Lamasse en g des échantillons aprés un temps t d’immersion dans 1’eau (en jours).

Figure 2.11 : Test d’absorption d’eau.
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2.3.3 Analyse spectrale par IRTF-ATR :

Les spectres ATR-FTIR ont été enregistrés a l'aide de Il'instrument Cary 630 FTIR
(Agilent Technologies) a température ambiante pour des nombres d'onde allant de 4000 a 400

cm™ et avec une résolution spectrale de 4 cm™(figure 2.12).

Figure 2.12 : Spectroscopie IRTF-ATR.

2.3.4 Analyse morphologique :
2.3.4.1 Microscopie optique :

Le test de morphologie a été effectué au niveau du Laboratoire du Centre de Recherche
des Technologies Industrielles (CRTI) grace a un microscope optique. Ce test nous permet de

visualiser des différents aspects morphologiques des echantillons.
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Chapitre 3 : Résultats et discussions

3.1 Caracterisation de la fibre d’Atriplex halimus :
Dans ce qui va suivre, les résultats de caractérisation de la fibre d’ Artiplex halimus seront

exposeés, suivis de la discussion des résultats relatifs a la caractérisation des composites PVC/
Fibre d’AH.

3.1.1 Analyse spectroscopique (IRTF-ATR) :

La figure 3.1 montre les spectres IRTF enregistrés sur la fibre Atriplex halimus.

Selon la figure, en raison de la liaison hydrogéne du groupe hydroxyle, on remarque une large
bande qui apparait autour de 3000-3600 cm™. C’est la caractéristique de la vibration

d'allongement du groupe hydroxyle O-H de la fibre.

Par ailleurs, on constate une autre bande & 2900 cm™ moins intense que celle reliée au
groupement hydroxyle. Cette bande peut étre due a la vibration d’élongation asymétrique et
symétrique des groupements C-H et du groupe -CH> de la fibre relié a la présence de

I’hémicellulose et de la lignine.
D’autre bandes d’absorption ont été observées et enregistrées :

- A 1720 cm’, une bande qui apparait faible, peut étre assignée a la vibration des
groupements carbonyles C=0.

- A 1400-1460 cm™, une bande qui apparait faible, peut étre assignée a la vibration de
déformation asymétrique des liaisons C—H du cycle aromatique.

- A 1030 cm?, une bande qui apparait forte, peut étre assignée a la vibration de

déformation des liaisons C—O-C de la cellulose et de I’hémicellulose.
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Figure 3.1: Spectre IRTF-ATR de la fibre AtriplexHalimus.

Les différentes bandes d’absorption qui peuvent apparaitre dans le spectre IRTF pour les

fibres lignocellulosiques sont résumées sur le tableau 3.1 :
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Tableau 3.1 : Identifications des pics les plus importants des spectres ATR-FTIR issues de la

littérature [45].

Wavenumber Vibration mode Source(s)

(cm™)

3200-3600 O-H stretching Cellulose, hemicellulose

2919-2845 C—H stretching Cellulose, hemicellulose

1734 C=0 stretching Hemicellulose, lignin  and
extractives

1648 H—O-H bending of absorbed water Water

1606, 1510, 1425  C=C Stretching (aromatic skeleton)  Lignincompounds

1367 C—HStretching Lignincompounds

1242 -COO stretching Hemicellulose

1163 C-O bridge stretching Cellulose, hemicellose

3.1.2 Analyse morphologique :

La figure 3.2 correspond a des images prises au microscope optique de la fibre utilisée

comme renfort avec différent grossissements. On remarque que la fibre extraite a une surface

plutdt lisse du au traitement chimique par NaOH. On remarque aussi que malgré 1’apparence

poudreuse a I’eeil nue, I’analyse microscope optique montre un enchevétrement des filaments

de la fibre.

(a)

Figure 3.2 : Image macroscopique de fibre utilisée comme renfort avec différent

grossissements, (a)x2, (b) x3, (c)x5.
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3.2 Caracteérisation des composites PVC/AH :

3.2.1 Analyse spectroscopique (IRTF-ATR) :

La figure 3.3 montre le spectre IRTF du PVC et des composites PVC/AH. Le spectre est

focalisé dans la région spectrale entre 4000 et 400 cm™.

Le spectre IRTF des échantillons enregistre les mémes bandes d’absorption pour des

valeurs différentes de transmittance. Les pics obtenus sont résumé ci-dessous:

- Un pic a 834 cm™ qui correspond a la vibration d’élongation de la liaison C-Cl,
- Unpic a 1252 cm™ qui correspond a la déformation CH,

- Un pic & 2850 cm™ qui correspond a 1’élongation de CHa,

- Un pic 22911 cm™ qui correspond a I’¢élongation CH,

- Un pic a 3500 cm qui correspond & la déformation OH.

Les résultats obtenus des pics enregistrés sur le PVC vierge correspondent a celles

données par la littérature [46].
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75 -
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Figure 3.3 : Spectre IRTF-ATR du PVC et des différents composites.
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Les pics sont obtenus pour les mémes longueurs d’ondes car ¢’est la méme fibre utilisée
pour les trois matériaux synthétisés. Par contre, I’intensité de la transmission différe selon le
pourcentage de fibre incorporé. Par exemple, pour 1% de taux de fibre le spectre est identique

a celui obtenu pour le PVC pur, donc ce pourcentage n’a pas influé sur la structure du matériau.

Pour les spectres obtenus pour les taux de fibre 5 % et 10 % on remarque une diminution
considérable de D’intensité des pics mentionnés précédemment. Cela prouve que ces
pourcentages ont suffi pour transformer la structure du matériau utilisé qui peut étre traduit par
un changement dans les caractéristiques mécaniques. Selon Mindivan et al.[47], ce résultat est

expliqué par le fait que la fibre empéche les vibrations intermoléculaires.

En effet, la résistance a augmenté avec I’augmentation du taux de fibre, cela pourrait étre
lié a la formation ou rupture de différents types de liaisons. Par exemple, I’intensité du pic a
834 cm™ correspondant a la liaison C-Cl a diminué, d’ou I’augmentation de la résistance
mécanique. Ce type de liaison étant faible, la diminution de leur densité entraine une

augmentation de la rigidité du matériau. Cela a été prouvé lors de 1’essai de traction.
3.2.2  Analyse morphologique :

La figure 3.4 et la figure 3.5 correspondent respectivement a des images macroscopiques
et images microscopiques de la distribution des fibres dans la matrice. On remarque qu’on a
une bonne distribution de la fibre dans la matrice. La distribution de la fibre occupe plus de
volume avec I’augmentation du taux de charge et & 10% de taux de fibre, la surface de
I’éprouvette est totalement occupée par la fibre. La figure 3.6 et la figure 3.7 montrent des
images de la rupture de la fibre aprés 1’essai de traction. On peut voir que la rupture se fait selon

un seul axe. Cela peut-étre lié a une bonne adhésion fibre/matrice.

(a)

Figure 3.4 : La distribution des fibres dans la matrice, (a)F1%, (b) F5%, (c) F10%.
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Figure 3.5 : Images microscopique de la distribution des fibres dans la matrice, (a) F1 %, (b)
F5 %, (c) F10 %.

Figure 3.6: Rupture de la fibre aprés 1’essai de traction (a) Image macroscopique, (b) Image

microscopique.

(a)

2 mm

Rupture du
Fibre

Figure 3.7 : Rupture de la fibre aprés ’essai de traction sur I’échantillon a 10 % de fibre (a)
facies de rupture, (b) mécanisme du rupture.
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3.2.3 Test de densité:

La figure 3.8 présente les résultats du test de densité effectué sur le PVC et les composites
a différent taux de fibres. Selon la figure, la densité a connu une légére augmentation entre le
PVC et le matériau ou 1% de taux de fibre a été incorporeé. La différence considérable peut étre
observée a partir du taux de fibre 5 %. On remarque que 1’accroissement du taux de fibre dans
le PVC a induit une décroissance de la densité du matériau. En effet, on ne peut que conclure
que l’introduction de la fibre permet l'augmentation de la proportion d'une phase amorphe
moins dense. Par conséquent, on peut suggeérer que contrairement a différentes fibres de verre
d’une densité supérieure, la fibre d’Atriplex halimus combinée avec une matrice a base de PVC

aide a I’obtention de systémes plus Iégers.

Selon la littérature [35], plus la densité est forte plus la réponse mécanique des composite
sera supérieure. Pour nos résultats obtenus de densité supérieure a 1, qui a pu augmenter suite
au traitement de la fibre par la soude NaOH, les bio composites restent dans un intervalle de
densité raisonnable qui permet I’obtention de réponse mécanique assez forte. Il suffit de trouver

un bon rapport poids / réponse mécanique pour les matériaux a taux de fibre croissant.

1,37
1,365 1,3627 1,3638

1,36 1,3568
1,355

1,35

1,345 1,3433

densité

1,34
1,335

1,33
0 1 5 10

Taux de fibre (%)

Figure 3.8 : Densité du PVC et des composites PVC/AH en fonction du taux de fibre.

61



Chapitre 3 : Résultats et discussions

3.2.4 Test absorption d’eau :

Lors de la mise en ceuvre des composites, plusieurs aspects du matériau ont été étudiés et
pris en considération afin d’aboutir a un résultat final. La ‘qualité’ de la fibre cellulosique
utilisée dépend d’un ensemble de propriétés physiques, chimiques et mécaniques. L’un des

caractéristiques les plus importantes a prendre en considération est 1’absorption d’eau du

matériau.

Sachent que I’incorporation de la fibre et 1’élaboration d’un biomatériau a pour but
d’augmenter les différentes propriétés de la matrice polymere, principalement la résistance de

ce matériau, I’humidité tends a provoquer une diminution des propriétés mécaniques.

La figure 3.9 représente les différents résultats obtenus du taux d’absorption de I’eau par
le PVC et les matériaux a des taux de fibres de 1 %, 5 % et 10 % en fonction du temps

d’immersion.
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Figure 3.9 : Taux d’absorption d’eau du PVC et des composites P\VC/AH pour des taux de
fibre 1%, 5% et 10% en fonction du temps.

D’apres la figure 3.9, le taux d’absorption a un accroissement linéaire lors de la premiére

semaine aprés émergence du PVC dans le bain marie qui enregistre une absorption de 1’ordre
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de 1,43 %. La vitesse d’absorption de ce dernier diminue avec 1’augmentation du temps

d’immersion.

On remarque aussi que la courbe du PVC a une allure identique a celle du matériau de
taux de fibre 1%. Les deux courbes sont superposées 1’une sur I’autre. Cependant, une légére
différence des taux d’absorption entre les deux matériaux est observée mais peut étre considéré
comme pratiqguement négligeable, tandis que le taux d’absorption de fibre 5 % incorporé connait
une augmentation par rapport aux deux autres matériaux mentionnés précédemment. Le méme

constat est observé pour 1’échantillon contenant 10 % de fibre végétales.

Cela peut étre expliqué par la nature chimique de la fibre elle-méme, de son caractére
hydrophile, qui permet la formation des liaisons hydrogénes entre les groupements hydroxyles
et les molécules d’eau. Le matériau a taux de fibre 10 % étant le plus chargé par rapport aux
autres composites veut dire plus de molécules OH qui réagissent avec le H>O, d’ou,

I’augmentation de la sensibilité du matériau vis-a-vis de 1’eau.

On remarque aussi suivant la figure 3.9 que plus le renfort augmente plus le matériau
tardera a atteindre 1’état stationnaire (point de saturation). Cela peut signifier que
I’incorporation de la fibre occupe plus de volume de la surface spécifique de notre matériau, et

par conséquent ralenti le phénoméne d’absorption et augmente le temps d’immersion.
3.25 Testde dureté:

Les résultats obtenus du test de dureté du PVC et des composites PVC/AH en fonction

du taux de charge sont enregistrés sur la figure 3.10.

Depuis la figure, I’augmentation du taux de fibre de 1’Atriplex halimus dans la matrice
PVC induit a une augmentation de la dureté du matériau car la fibre présente des caractéristiques
de rigidité assez élevées dues a sa constitution de fibrilles de cellulose ramollis qui contribuent

a la résistance de la fibre.

Le traitement par le NaOH a permis de renforcer ces fibrilles en éliminant la cellulose et

I’hémicellulose d’une part, et de diminuer les pores dans la structure de la fibre.
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Figure 3.10 : Dureté shore D du PVC et des composites a taux de fibre 1, 5 et 10 %.
3.2.6 Test de traction :

Dans les applications industrielles, les matériaux sont souvent soumis a ce type de
sollicitations. La démarche de 1’essai est de soumettre 1’éprouvette a une sollicitation

d’extension tout en mesurant les allongements correspondants [48][49].
3.2.6.1 Résistance a la traction :

La figure 3.11 représente I’évolution de la contrainte a la rupture du PVC et des
composites PVC/AH en fonction du taux de charge. Le résultat obtenu montre que la résistance
a la traction des composites chargés de fibre augmente avec I’augmentation du taux de charge.
Pour le PVC on remarque que la contrainte a la rupture est de 7,7 MPa. Cette valeur est en

accord avec la valeur proposée par la bibliographie [50].

Pour les composites, une augmentation de 27,27 %, 48,05 %, 110,38 % pour des taux de
charge 1, 5, 10 % respectivement est enregistrée par rapport au PVC vierge. Cela signifie que
nous avons une bonne adhésion et dispersion de la surface de la fibre avec la matrice qui vient

affirmer les observations précédentes de la morphologie de notre matériau.
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Figure 3.11 : Résistance a la traction du PVC et du composite PVC/AH avec 1, 5, 10% de
taux de fibre.

3.2.6.2 Déformation a la rupture :

La figure 3.12 représente 1’évolution de la déformation a la rupture du PVC et des
composites PVC/AH a différents taux de fibre. On remarque que le taux de déformation a la
rupture diminue avec 1’augmentation du taux de charge, Le taux de diminution est de 83,66 %
entre le PVC vierge et la formulation F1 (1 % de fibre) avec la matrice et de 46,43 % pour le
composite a 5% de taux de charge. On voit aussi que I’allongement a la rupture de la
formulation 10 % est tres faible ce qui renforce les explications données précédemment sur la

bonne surface d’adhésion fibre/matrice.

Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus par Luz et al.[51], qui ont travaillé sur les

composites PP/fibre cellulosiques.
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Figure 3.12 : Déformation a la rupture (%) du PVC et du composite PVC/AH avec 1, 5, 10%

de taux de fibre.

3.2.6.3 Module d’Young :

La figure 3.13 illustre les résultats du module d’Yung obtenus en traction pour la matrice

PVC et du composite PVC/AH a différent taux de fibre. On remarque une augmentation du

module d’Young d’autant plus importante avec 1’augmentation du taux de charge. Pour ces

formulations on obtient le meilleur résultat pour le module d’Young avec la formulation F10

avec une valeur de 1771,7 MPa. Nous constatons de fagon attendue que 1’incorporation de la

fibre dans la matrice augmente les performances mécaniques du matériau.
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Figure 3.13 : Module d’Young du PVC et du composite PVC/AH avec 1, 5, 10% de taux de
fibre.

Le résultat observé montre que I’incorporation de la fibre végétale Atriplex halimus dans
la matrice de PVC méne a I’obtention de systémes plus rigide qui présentent des propriétés
mécanique intéressantes. L’histogramme de la figure 3.14 rassemble les résultats de ces
propriétés mécaniques. On peut voir que pour un module d’Young élevé on a un allongement
trés faible du matériau et il semble que le matériau composite renforcé a 10 % de fibre est le

plus intéressant d’un point de vue mécanique.
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Figure 3.14 : Evolution des propriétés mécanique du PVC et du composite PVC/AH avec

I’augmentation du taux de fibre.
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Conclusion

Conclusion générale

L’étude pratique abordée dans ce mémoire consiste a développer un matériau composite
a base de polychlorure de vinyle ‘PVC’ et de fibre végétale ‘d’Atriplex halimus’ a different
taux de fibre. L’élaboration de ce type de materiau, a pour objectif de répondre aux tendances
et aux besoins actuels en termes de préservation de I’environnement et consiste a trouver le taux
de charge en ressources naturelles le plus performant a incorporer dans les formulations a base

de matrices polymeres.

La qualité de la fibre végétale utilisée contribuera non seulement a 1’amélioration des
différentes propriétés du matériau mais elle ouvre aussi une voie éventuelle pour une fabrication
et utilisation industrielle de formulations a base de cette fibre en élargissant ainsi le marché
potentiel de leur utilisation.

La caractérisation de la fibre et des mélanges par la spectroscopie Infra-Rouge a permis
de donner une compréhension plus profonde de la structure de notre fibre et des matériaux
composites respectivement. Les résultats obtenus nous ont aidés a determiner les différentes
molécules agissant avec d’autre composant et une meilleure compréhension du comportement

de notre matériau.

L’analyse morphologique de la fibre et des composites a mis en évidence 1’aspect plus ou
moins rugueux de la surface de la fibre dans le matériau qui influence la résistance mécanique
et I’aspect de la fibre apres rupture ol on observe une fissure matricielle due a la force de

traction.

L’étude de I’absorption a révélé que plus le taux de charge en fibre augmente, plus le taux
d’absorption est élevé, et que le taux d’adsorption des composites renforcés par 1% de fibre est
proche des taux d’absorption de la matrice vierge, d’ou I’importance du caractere hydrophile

des composites.

Le test dureté de nos composites a affirmé 1’employabilité de notre matériau composites
dans les différents voies industrielles car on observe une augmentation continue de la dureté
avec 1’augmentation du taux de fibre, et suite aux résultats de 1’essai de traction, il semble que
le taux de cellulose présent dans notre fibre ainsi que la bonne adhésion fibre/matrice apportent

une plus grande résistance et rigidité a notre matériau.
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Perspectives :
Le travail effectué pour ce mémoire est loin d’étre final.

Le protocole d’élaboration effectué au niveau du laboratoire pour le développement de
notre biocomposite, a permis d’avoir une idée sur 1’élaboration future du biocomposite de fagon
industrielle, ce qui permettra de confirmer les essais réalisés au laboratoire et donner ainsi une

utilisation a ce matériau.

Il serait intéressant d’cffectuer d’autre tests de caractérisation thermique sur ces

composites accompagnés d’une étude sur leurs vieillissement.
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