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Abstract

Among the abundant plants with potential in the field of biocomposites, the plant
"Ampelodesmos mauritanicus” known as Diss. In this work, a complete extraction
method, mechanical followed by chemical retting with NaOH, was proposed. The
density of the obtained fibers is 1.18 £+ 0.05 g/cm3 with interesting values of 14.24 +
249 GPa and 217.78 + 65.82 MPa for Young's modulus and tensile strength,
respectively. Subsequently, the elaboration of the biocomposites was followed by a
mechanical characterization and a determination of the densities of the obtained
biocomposites. The effect of the addition of a coupling agent on biocomposites
containing 10% of Diss fibers was highlighted with improvements of 13% and 8%
respectively on the tensile and flexural strengths. The 40% fiber biocomposite showed
the best mechanical properties with 48% improvement in Young's modulus and 74%
improvement in flexural modulus. In addition, a recyclability study of Diss fiber based
biocomposites conducted showed that the mechanical properties are not completely
degraded after hygrothermal aging.

Keywords: Diss fibers - Extraction — Extrusion/Injection - Biocomposites - Mechanical
properties - Recycling.



Résumé

Parmi les plantes abondantes ayant un potentiel dans le domaine des biocomposites, la
plante « Ampelodesmos mauritanicus » connue sous le nom de Diss. Dans ce travail,
une méthode d’extraction compléte, mécanique suivie d’un rouissage chimique au
NaOH, a été proposée. La masse volumique des fibres obtenues est de 1,18 + 0,05
g/cm® avec des valeurs intéressantes de 14,24 + 2,49 GPa et 217,78 + 65,82 MPa
respectivement pour le module de Young et la résistance a la traction. Par la suite,
I’¢laboration des biocomposites a été suivie par une caractérisation mécanique et une
détermination des masses volumiques des biocomposites obtenus. L’effet de I’ajout
d’un agent de couplage sur des biocomposites a 10% de fibres a été mis en évidence
avec des améliorations de 13% et 8% respectivement sur les résistances en traction et en
flexion. Le biocomposite a 40% de fibres a enregistré les meilleures propriétés
mécaniques avec une amélioration de 48% pour le module de Young et 74% pour le
module de flexion. En addition, une étude de recyclabilité des biocomposites a base de
fibres de Diss menée a montré que les proprietés mécaniques ne sont pas complétement
dégradés apres un vieillissement hygrothermique.

Mots-clés : Fibres de Diss — Extraction — Extrusion/Injection — Biocomposites —
propriétés mécaniques — recyclage.
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Introduction générale



En ce début de siécle, 'humanité doit faire face a plusieurs défis pour tenter d’entretenir
le bien-étre socio-économique obtenu depuis la révolution industrielle. Grace a laquelle
I'humanité bénéficie aujourd’hui d’avantages inimaginables en termes de produits et de
processus matériels et énergétiques comparée aux générations préceédentes [1]. Parmi ces
défis, faire face a I'épuisement des ressources petrolieres et au réchauffement climatique qui
menace la planéte. Il faut savoir qu’entre 1990 et 2019, une hausse de 68% en émission de
CO. a €té enregistrée et ne cesse de grimper. Pour le faire, les gouvernements ainsi que les
chercheurs travaillent en synergie. Les premiers pour imposer de nouvelles réglementations
environnementales et les seconds en développant des matériaux plus durables, compatibles
avec ’environnement et dans lesquels les produits pétroliers sont minimisées notamment pour
les secteurs de la construction et du transport. C’est de la qu’ont émergé de nouveaux
matériaux bio-responsables notamment les matériaux a base de matériaux naturels comme les
fibres lignocellulosiques. Les fibres naturelles telles que le sisal, le lin, la jute ou le diss ont de
nombreuses propriétés et avantages qui fait d’elles une alternative intéressante aux fibres
synthétiques [2]. Parmi ces avantages, 1’abondance, la neutralité en carbone, le faible coit
d’exploitation, la biodégradabilité ainsi que le fait qu’elles soient renouvelables.

De toutes ces fibres, il existe une plante prometteuse qui pourrait s’insérer dans le
marché des plantes naturelles exploitées appelée le Diss sur laquelle nous mettrons un coup de
projecteur dans ce projet. Cette plante a attiré I’attention de plusieurs chercheurs pour des
utilisations comme renfort notamment pour des composites polymere [3-5] et cimentaire [6,
7]. Cependant, comparée a d’autres fibres, le Diss est trés peu étudié. Afin de mettre en valeur
ces fibres ainsi que leur emploi dans I’industrie des biocomposites, plusieurs objectifs ont été
fixés dans ce projet. Le premier serait de mettre au clair une méthode d’extraction de fibres
efficace et industrialisable qui permet d’obtenir des fibres de qualité similaire ou supérieure a
celle des fibres végétales du marché. Le deuxieme serait de maitriser la méthode d’élaboration
des biocomposites pour pouvoir par la suite mettre en évidence 1’effet de présence d’un agent
de couplage ainsi que I’effet de variation de la charge en fibres sur le comportement
mécanique des biocomposites. Le troisiéme objectif est d’étudier la recyclabilité des
biocomposites a renfort végétal de Diss en analysant leurs propriétés mécaniques.

Pour ce faire, le mémoire est divisé en 3 chapitres: en premier lieu, une étude
bibliographique complete sur les fibres végétales ainsi que sur les biocomposites et leurs
techniques de mise en ceuvre a €té menée. Le deuxieme chapitre rassemble les différents
protocoles avec tout le matériel utilisé dans la réalisation de ce travail. En troisieme lieu, pour
commencer, une nouvelle méthode d’extraction que nous avons développé est expliquée en
détails suivie d’une caractérisation des fibres de Diss obtenues. Ensuite, la méthode de mise
en ceuvre des biocomposites PP-Diss a été optimisée et ces derniers feront I’objet de plusieurs
études mecaniques et physiques. En outre, une étude de durabilité de biocomposites PP-Diss
vieillis et recyclés par caractérisation mécanique a été faite. Enfin, des conclusions et des
prospectives ont été ajoutées pour cléturer le document.
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A. Les fibres végétales
1. Introduction

Chaque année, les agriculteurs produisent des millions de tonnes de fibres végétales.
Ces fibres forment des tissus, des cordes et des ficelles, qui jouent un réle essentiel dans la
société depuis 1’aube de la civilisation [8]. Cependant, aprés I’apparition des fibres
artificielles sur le marché, les industriels se sont tournés vers elles en raison de leur excellente
performance. Dans le secteur de composites, ces matériaux présentent en revanche de sérieux
inconvénients tels qu'un codt élevé, une densité élevée (par rapport aux matrices polymeres)
et des propriétés non biodégradables [9]. Pour ces raisons, ces dernieres années, les fibres
végétales naturelles ont suscité un intérét croissant en tant qu'alternative aux fibres
synthétiques.

2. Geénéralités sur les fibres végeétales
a. Définition

Les fibres végétales sont des structures biologiques fibrillaires composées de cellulose,
d’hémicelluloses et de lignine. En proportion relativement faible d’extractibles non azotés, de
matiére protéique brute, de lipide et de matieres minérales [10]. Les proportions de ses
constituants dépendent énormément de 1’espece, de I’age et des organes de la plante. On peut
ajouter que toutes les fibres ont les mémes constituants, mais avec une composition différente,
ce qui fait que les fibres se comportent differemment [10]. Elles substituent aux fibres
synthétiques dans les industries ou les composites servent a des applications qui ne nécessitent
pas de charges mécaniques importantes (panneaux de porte de voiture, emballage,...) [4, 5].
De plus en plus de découvertes sur les fibres se font chaque jour au point ou on ait donné
I'appellation de siécle cellulosique a notre ere [12].

b. Classification des fibres végétales
Les plantes qui produisent des fibres naturelles sont classées comme primaires et
secondaires en fonction de leur utilisation [12] :

i Les plantes primaires sont celles qui sont cultivées pour leur
contenu en fibres (le chanvre (figure 1.1.a), le kénaf, le jute
(figure 1.1.b), le sisal, etc.)
i Les plantes secondaires sont des plantes dans lesquelles les
fibres sont produites en tant que sous-produit (L'ananas
(figure 1.1.c), le palmier a huile, etc.)
Concernant les fibres, on distingue plusieurs criteres permettant de les séparer [13] :

iii Selon I’organe d’ou elles proviennent, on les classe en fibres
de tiges (Jute, lin, kénaf, etc.) et en fibres de feuilles (Sisal,
abaca, etc.)

iv Selon le teneur en cellulose, hémicellulose et en lignine, on
distingue les fibres ligneuses (dures telles que le bois) et les
fibres non ligneuses (douces telles que le chanvre et le lin)

v Selon leur longueur, classées en deux groupes :

- les fibres longues qui sont soit douces (d’origine libériennes) ou
rigides (troncs d’arbres par exemple)
- les fibres courtes.

On peut également trouver dans d’autres ouvrages le classement suivant [12] :
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i Fibres libériennes (jute, kénaf, chanvre, etc.)

i Fibres de feuilles (abaca, ananas, sisal, etc.)

il Fibres de graines (coco, coton, kapok, etc.)

iii Fibres de noyau (chanvre, jute, kénaf, etc.)

iv Fibres d’herbe et de roseau (blé, mais, riz, etc.)
v Autres (bois, racines, etc.)

Figure 1.1. Exemples de plantes a fibres végétales : a) plante de chanvre [14] b) plante de jute [15] c) plante d ananas [16]

c. Constitution des fibres végétales
La fibre naturelle est principalement composée des éléments suivants :

i Lacellulose
La cellulose est le composant structurel de base des fibres végétales [10]. C'est un
polymeére naturel constitué d'unités de glucose liées entre elles en de longues chaines, qui a
leur tour sont liées ensemble en faisceaux appelés microfibrilles [10]. La cristallinité de la
cellulose dépend des liaisons d’hydrogene qu'elle contient, qui, elles, régulent les propriétés
physiques des fibres naturelles faisant de la cellulose le composant principal qui assure la
résistance et la stabilité de la fibre [10].
il Les hémicelluloses
Ce sont des polysaccharides liés entre eux dans des chaines ramifiées relativement
courtes [10]. Ils sont intimement associés aux microfibrilles de cellulose mais possédent une
masse moléculaire relativement plus faible [10]. En outre, les hémicelluloses sont de nature
trés hydrophile [10].
iii La lignine
La lignine est un polymeére hydrocarboné aromatique tridimensionnel qui est I’origine
de la rigidité des plantes; C’est grace a la lignine que les plantes atteindre des hauteurs
importantes [10]. Elle possede une structure amorphe et un poids moléeculaire élevé. Son role
est d’assurer 1’adhésion chimique entre les fibres [10].
Le tableau 1.1 rassemble les proportions des constituants principaux de certaines fibres
végeétales :
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Tableau I. 1. Composition chimique des fibres naturelles. [17]

Cellulose Hémicellulose Lignine
(%) (%) (%)

Abaca 60,8-68 17,5-21 5-15,1
Alfa 43,9-48 25,7-38,5 14,9-23
Bambou 36,1-54,6 11,4-16,6 20,5-28,5
Coco 32-34,4 0,3 40-45,8
Cotton 82,7-98 4-5,7 0,7
Lin 60-85 14-20,6 1-3
Chanvre 55-90 12 2-5
Jute 58-71,5 13,6-24 11,8-16
Kapok 13-35 23-32 13-21
Kénaf 52-61,2 18,5-29,7 12,9-16,1
Ramie 61,8-76,2 5,3-16,7 0,6-9,1
Sisal 52,8-65 19,3 11,1-13,5
Bois (différentes 38-45 19-39 22-34
especes)

d. Morphologie et structure des fibres végétales

Une fibre veégétale est comparable & un materiau composite ayant comme matrice
I’hémicellulose et la pectine (voire aussi la lignine) renforcé par des microfibrilles de
cellulose [18]. L’ensemble est constitué d’une paroi primaire P et d’une paroi secondaire S
qui contient plus de cellulose que la premiére paroi. La paroi S est a son tour composée de
trois couches : S1, S2 et S3. la couche S2 est la plus épaisse des trois comme le montre la
figure 1.2 (épaisseur allant jusqu’a 10 um pour S2 comparée a moins de 0,3 um pour S1 et S3)
[19], contrdlant ainsi le comportement global de la fibre. L’orientation des microfibrilles de
cette sous couche suivent un angle par rapport a I’axe principal de la fibre appelé « angle

microfibrillaire ».

# angle
microfibrillaire

Microfibrilles de
cellulose (70 %)

Polyméres non
cellulosiques

Paroi
secondaire

Paroi
primaire

Figure 1.2. Schéma représentatif du principe de la structure d’une fibre élémentaire [18]

3. Propriétés des fibres végétales

Les performances des fibres naturelles sont affectées par des facteurs chimiques et

microstructuraux tels que [4] :
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- Lateneur en cellulose,

- Lacristallinité de la cellulose,
- L'angle des microfibrilles,

- Le rapport d'aspect.

Plusieurs recherches ont été faites dans le but de comprendre ce qui relie les facteurs
cités ci-dessus aux propriétés des fibres :

Komuraiah et al. [10] ont fait une étude en récoltant les données de plusieurs
expériences réalisées a ce sujet. Ils ont conclu que la résistance a la traction et le module de
Young sont proportionnels a la teneur en cellulose et que I’orientation des microfibrilles joue
un role important ; Plus I’angle des microfibrilles augmente plus le module de Young diminue
car ces microfibrilles sont sollicitées suivant leur axe. En outre, plus une fibre naturelle
contient d’hémicellulose moins sa résistance a la traction est importante.

Ils ont également constaté qu’une augmentation de la teneur en lignine augmente la
valeur de la déformation a la rupture illustré par le graphe de la figure 1.3. Aussi, le graphe de
la figure 1.4 de régression montre qu'une augmentation de la teneur en lignine augmente
I'absorption.

- o

Figure 1.3. Graphe de régression de la lignine en fonction de la déformation a la rupture [10]
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Figure 1.4. Graphe de régression de la lignine en _fonction du gain d’humidité [10]
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La cristallinité de la cellulose joue aussi un role important. La cellulose est faite de
régions cristallines et amorphes [20]. La proportion cristalline présente une rigidité nettement
supérieure a celle de tous les autres constituants. Et d’aprés Petroudy [21], les traitements
physiques et chimiques des fibres vegétales modifient la teneur en cellulose ainsi que le degré
de cristallinité. Aussi, les processus mécaniques durs, tels que le broyage a billes, réduisent
considérablement la cristallinité de la cellulose des fibres végétales [15, 16]. Pour résumer ses
travaux, la rigidité des fibres de cellulose augmente et leur flexibilité diminue avec
l'augmentation du taux de cristallinité. En revanche, la diminution de la cristallinité signifie
une augmentation de I'allongement et une plus grande absorption d'eau. [21]

En plus de ces deux parametres, on définit le rapport d’aspect qui est le rapport entre la
hauteur et la largeur (ou le diameétre) qui sert d’indicateur des propriétés mécaniques de la
fibre : Plus le rapport d’aspect est important, plus élevée seront les performances mécaniques
de la fibre. [12]

4. Avantages et inconvénients des fibres vegétales
Les fibres naturelles en tant que charges ou renforts dans les biocomposites présentent
certains avantages, notamment une faible densité (son utilisation pourrait réduire, par
exemple, le poids d’un véhicule de 10 a 30% [23]) et un faible codt (un kilogramme de Coco
et de bambou ne dépasse pas les 0,5$ face a plus 1,5% pour les fibres de verre [24]). Elles sont
disponibles, abondantes, biodégradables et sont inoffensives pour la santé. Elles possédent de
bonnes proprietés acoustiques et des proprietés mecaniques acceptables.

Quant a I'impact environnemental, il est relativement bas chez les fibres végeétales
comme le montre la figure 1.5. Cette derniére permet aussi de conclure que les composites a
fibres naturelles possédent une teneur en fibres plus élevee pour des performances
équivalentes d’un composite a fibres de verre. Chose qui réduit la quantité des matrices
polluantes. En addition, I’utilisation de tels composites dans le domaine automobile, par
exemple, donnerait plus de légereté au véhicules et permet donc d’avoir une meilleure
efficacité de consommation d’énergie [25].

En revanche, I'utilisation d’engrais pour la culture des fibres naturelles entraine une
augmentation des émissions de nitrates et de phosphates, ce qui peut contribuer a accroitre
I'eutrophisation des masses d'eau locales. [25] Cet inconvénient rend I’exploitation des plantes
sauvages encore plus intéressante. Parmi ces plantes, le Diss, qui contient des fibres aux
propriétés d’ordre similaire que beaucoup d’autres fibres cultivées [5]. Une partie sera
consacrée a sa présentation un plus loin.

0.6

= Other ® Fossil fuels
E 0.5 w Land use m Climate change
E —
S 204 = Respiratory inorganies = Carcinogens
22 03
==
=
ST 02
=
H.
=
z 0

Carbon Glass Jute Kenaf Pulp

Figure 1.5. Comparaison des impacts environnementaux de certaines fibres [26]

Un autre point négatif cité précédemment est la relativement faible température de
dégradation de ces fibres. Ajoutons a cela leur incompatibilité avec certaines matrices due
d’un coté a leur caractére hydrophile et au caractére hydrophobe de ces matrices. Ceci a
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pousse les chercheurs a développer plusieurs traitements chimiques et physiques et a limitant
le choix des matrices et des méthodes d’élaboration [3, 6, 22-25].

5. Traitements des fibres végétales
On distingue plusieurs types de traitements selon I’approche employée :
e Traitements chimiques :

On compte une longue liste de traitements chimiques tel que : les alcalins, les silanes,
I’acétylation, la benzoylation, I’acrylation, I’acrylonitrile, le permanganate, le peroxyde,
I’isocyanate, le chlorite de sodium, la triazine [6, 20]. Ces traitements peuvent éliminer la
lignine et I’hémicellulose de la fibre, renforcer la rugosité en modifiant la composition de
surface des fibres et/ou créer des liaisons chimiques avec le polymere [12, 26].

e Traitements physiques :

Ce sont des traitements qui sont utilisés dans le but de modifier les propriétés
interfaciales des fibres en modifiant I’énergie de surface des fibres sans pour autant changer la
composition chimique [6, 20]. Parmi ces traitements, on citera le traitement Corona qui est
une technique d’activation de surface par oxydation. Son objectif est d’augmenter la
concentration des groupements aldéhyde lors de I’activation de la surface de la fibre. Le
méme type d’action est obtenu avec un autre traitement de méme nature appelé « traitement
plasma » fait a basse température [31]. D’autres traitements conférant une stabilité structurelle
existent comme le traitement thermique qui, par effet de température, permet un
réagencement de la structure cellulosique donnant moins d’accessibilité aux groupes
hydroxyles. Cette opération se traduira par des ameliorations mécaniques et hygrothermiques

[5].
6. La plante de Diss
a. Definition

Figure 1.6. Plante de Diss [32]

Ampelodesmos mauritanicus, voir figure 1.6, est une plante herbacée originaire
d’Afrique du Nord, d’Europe du Sud [7], communément appelée Diss en arabe, appartient a la
famille des Poaceae. C’est une herbe sauvage qui pousse spontanément. Le tableau 1.2 résume
les proportions chimiques des constituants principaux de ces fibres selon la littérature. En plus
de ces derniers, la fibre de Diss contient environ 1.3% de graisses et de cires, et une teneur en
minéraux variable (SiO2, Al,Os, Fe 03, CaO, Na2O et KoO) de 8 a 10%, en fonction des
conditions de développement de la plante, de la composition du sol et des conditions
climatiques de croissance [18, 26, 36].
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Tableau 1.2. composition chimique des fibres de Diss

Cellulose Hémicellulose Lignine  Réf

(%) (%) (%)

44,1 27 16,8  [34]
32,33 277 2237  [35]
32,6 24,9 209  [28]

b. Morphologie des feuilles de Diss

Les feuilles de la plante de Diss sont longues et se replient sur elles-mémes juste aprés
la récolte. Une coupe transversale de cette feuille montre qu’elle posséde une surface
extérieure lisse et une surface intérieure épineuse trés ondulée comme 1’illustre la figure 1.7.
Chose que tant d’autres feuilles ne possédent pas. Leur épaisseur est de quelques centaines de
micrometres et est composée d’une couche épaisse d’épiderme extérieur, suivie de faisceaux
vasculaires entourés par des cellules de parenchyme chlorophyllien et d’une couche intérieure
d’épiderme contenant des épines. Entre ces couches, la feuille est pleine de cellules dites
sclérenchymes plus connues sous le nom de fibres élémentaires [5].

a) X 50

Fibres ¢lémentaires

Epiderme
extérieur

Faisceaux
conducteurs

Parenchyme
chlorophyllien

Epiderme intérieur

Epincs (trichomes)

Figure I.7. Vues microscopiques de la section transversale d 'une feuille de Diss : (a) X50, (b) X200 traitée avec Acridine orange. [5]

c. Extraction et traitement des fibres de Diss
Dans l’industrie, la plupart des méthodes d’extraction qui se font sont d’ordre
mécanique mais ’extraction des fibres telles que celles de Diss, qui n’est pas encore
industrialisée d’ailleurs, exige de tenir compte de cette morphologie particuli¢re. En fait, une
extraction mécanique n’est pas suffisante pour montrer le potentiel que possedent ces fibres.

[5]

Plusieurs méthodes d’extraction des fibres de Diss ont été utilisées dans la littérature
afin de pouvoir I’industrialiser, citons Merzoud et Habita [6] qui se sont contentés de faire un
broyage de la plante de Diss alors que Bourahli [36] est parti un peu plus loin en faisant des
dissolutions par rouissage et soude. Sarasini et al. [4], quant & eux, ont préféré partir sur un
traitement enzymatique. Bourahli [36] a trouvé une contrainte de traction moyenne de 149 +
81 MPa, tandis que Sarasini et al. [37] ont trouvé une contrainte faible de 19 MPa. Ces
derniers [37] ont tenté de procéder par un traitement enzymatique qui est relativement
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inoffensif contrairement aux traitements chimiques. Leurs résultats montrent que la surface de
la fibre parait propre avec une forte présence de microfibrilles de cellulose, ce qui indique que
la lignine et les autres matériaux non cellulosiques ont été en grande partie éliminés de la
surface de la fibre [37].

Par conséquent, la méthode d'extraction influence trés clairement sur les propriétés
mecaniques des fibres. De ce fait, le mauvais choix de la technique d'extraction pourrait
conduire a des propriétés médiocres rendant ainsi leur exploitation comme renforts dans
I’¢élaboration des composites beaucoup moins intéressante.

Récemment, Nouri et al. [28] ont voulu régler ce probléme en proposant une méthode
d’extraction plus complete. Ils sont passés par un rouissage puis par un grattage et ont conclu
par un cardage pour obtenir ce qu’ils ont appelés des fibres techniques de Diss non traitées. Ils
ont obtenu des fibres a contrainte de traction moyenne d’environ 270 + 50 MPa. Valeur plus
importante que celles trouvées par les références citées ci-dessus.

Afin d’améliorer les propriétés techniques de ces fibres, plusieurs traitements dédiés ont
vu le jour. On trouve dans la littérature quelques recherches a ce propos qui montrent leur
efficacité sur les fibres naturelles et plus particulierement sur les fibres de Diss.

Nouri et al. [5] ont voulu comparer entre plusieurs traitements sur ces fibres-la. Ils en
ont appliqué quatre :

- Traitement thermique & 140°C pendant 14h.

- Traitement alcalin dans une solution a 5% de NaOH.
- Traitement a I’acide acétique.

- Traitement de silane a I’aide de I’octyltriethoxysilane.
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Figure 1.8. Contraintes de traction et module d'Young des fibres de Diss non traitées et traitées [5]

Puis, en comparant les propriétés des fibres obtenues avec les fibres non traitées, des
augmentations sont constatées sur tous les traitements pour le module de Young comme le
montre la figure 1.8. La meilleure rigidité revient aux fibres traitées au silane. Ceci pourrait
étre d0 a la dégradation de certains pourcentages des constituants non-cellulosiques ce qui
favorise le réarrangement des microfibrilles dans le sens de la traction [5]. Aussi, les groupes -
OH des fibres végétales réagissent avec les silanols et forment des liaisons covalentes stables
diminuant ainsi leur hydrophilie. Quant au traitement alcalin, il permet lui aussi de dégrader
les composants non-cellulosiques ce qui se traduit par une séparation des faisceaux de fibres
et permet de réarranger les microfibrilles suivant 1’axe de traction. Plus encore, ce traitement
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donne une surface plus propre aux fibres (sans impuretés) et rend les épines plus aigués
permettant ainsi d’avoir un meilleur accrochage mécanique avec la matrice [5]. Pour ce qui
est de la résistance a la traction moyenne, une amélioration de 15% et une baisse de 10% ont
éteé respectivement enregistré apres les traitements de silane et alcalin [5].

Bourahli et Osmani [34] confirment eux aussi ’effet du traitement alcalin sur les fibres
de Diss car ils ont enregistré une amélioration d’environ 37% de la résistance a la traction
apres un traitement au NaOH pendant 2h. Ajoutant qu’un traitement d’une plus longue durée
ne changeait pas grand-chose mais permet quand méme de trouver des résistances plus
importantes que celle des fibres non traitées.

B. Les composites

1. Introduction

Il existe plusieurs familles de matériaux : les métaux, les polymeéres, les céramiques
ainsi que les composites. En effet, ces derniers ne sont pas une nouveauté, ils ont été
découverts par ’homme depuis longtemps mais récemment connu un essor important dans
beaucoup de domaines. Malgré leur colt élevé, les matériaux composites renforcés de fibres
se sont imposés dans les produits a hautes performances pour leur combinaison de légereté et
de solidité. Ils peuvent résister a de tres grandes charges notamment dans le domaine
aerospatial, naval et automobile. Les ailes et le fuselage du Boeing 787 par exemple sont
constitués en grande partie de composites [38].

Cependant, ces derniers temps, en raison de la sensibilisation croissante a la protection
de l'environnement, les composites ont intégré un caractére écologique et c’est par la qu’ont
émergé les composites renforcés par des fibres naturelles. En plus du codt relativement bas et
de la faible densité qu’ils présentent, ils possédent des propriétés spécifiques acceptables. En
outre, la neutralité en termes de CO- des fibres naturelles, la biodégradabilite et les propriétés
recyclables de certaines matrices ont attiré l'attention de diverses industries telles que
l'automobile et la construction [39].

2. Geéneralites sur les composites
a. Définition

Le matériau composite est une combinaison de deux ou plusieurs matériaux non
miscibles avec des propriétés différentes qui, une fois assemblés, conférent des propriétés
physiques et mécaniques plus intéressantes que quand les deux sont séparés. Ce matériau est
composé de matériaux de renforcement noyés dans une matrice a résistance mécanique
relativement plus faible. La matrice assure la cohésion et 1’orientation des fibres, et permet la
transmission des contraintes. Alors que le renfort assure la résistance mécanique.

b. Constituants d’un matériau composite

i La matrice
La matrice lie le renforcement des fibres et transfére les charges entre ces dernieres. Elle
donne au composite sa forme nette et détermine sa qualité de surface tout en assurant une
protection contre les environnements agressifs (oxydation, corrosion...). La matrice contribue
également en grande partie a la durabilité du matériau [40].
i Les renforts
Les renforts ont pour réle d’assurer les propriétés mécaniques du matériau composite.
Une grande panoplie de fibres est disponible sur le marché selon le prix de revient recherché
pour une structure donnée [41]. Le renfort peut étre défini comme le squelette ou I’armature
du matériau qui va devoir supporter les efforts mécaniques. Il améliore considérablement la
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résistance mécanique et la rigidité tout en offrant une faible résistance diélectrique et une
résistance au fluage [42].

c. Classification des composites
Les matériaux composites peuvent étre classés suivant la forme et la distribution de
leurs constituants comme le montre la figure 1.9.

a b

Figure 1.9. Exemples des matériaux composites a renforts de formes différentes. a : Stratifié avec des couches uni- ou
bidirectionnelles. b : Renforcement irrégulier avec des fibres longues. ¢ : Renforcement avec des particules. d : Renforcement avec
des particules en plaques. e : Disposition aléatoire de fibres continues. f : Renforcement irrégulier avec des fibres courtes. g :
Renforcement spatial (3D). h : Renforcement avec des tissus de surface. [43]

Les renforts sont donc soit sous forme de particules ou sous forme de fibres. Ces
derniéres peuvent étre soit continues soit discontinues. Pour les longues fibres, elles sont
habituellement dispersées de maniére unidirectionnelle ou bidirectionnelle mais un
arrangement irrégulier est aussi possible. Suivant I’arrangement et 1’orientation des fibres, on
peut déterminer les propriétés mécaniques du matériau composite et son comportement.
Concernant les renforts sous forme de particules, on distingue plusieurs formes ; sphérigues,
plates ou irréguliéres. Dans la majorite des applications pratiques, les composites renforces
par des particules sont considérés comme étant orientés de maniére aléatoire et leurs
propriétés mécaniques sont homogenes et isotropes [43].

Le classement des composites suivant la nature de leur matrice est aussi possible.
Comme [I’illustre la figure 1.10, On distingue des composites a :

- Matrice organique.
- Matrice minérale (céramique ou métallique).

Matrice

Organique Minérale
Métallique Céramique

Thermoplastique thermodurcissable élastomére

Figure 1.10. Classification des matrices.
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Dans notre étude nous nous intéressons aux matrices organiques pour des raisons qu’on
citera plus tard. En 2014, elles présentaient a elles seules, 64% du marché mondial des
matrices employées en industrie [44], [45]. Et en dehors des élastomeres, on compte deux
grandes familles essentielles de matrices polymeéres: les thermodurcissables et les
thermoplastiques [46].

I Les thermodurcissables

Les thermodurcissables avant durcissement sont des macromolécules indépendantes.
Mais apres durcissement, ils ont une structure 3D obtenue par réticulation chimique produite
soit apres (par moulage par pulvérisation ou enroulement de filaments) ou pendant la
transformation (par moulage par compression ou injection par exemple) [47]. Ce sont des
résines infusibles et insolubles qui ne peuvent étre fondus une seconde fois [48]. Elles se
présentent en solution sous forme de polymere non réticulé en suspension dans des solvants
[41]. Ces polyméres possedent des propriétés mécaniques élevées, une grande stabilité
thermique et sont aussi plus résistants chimiquement que les thermoplastiques [48]. Plus

d’avantages et d’inconvénients de ses matériaux sont présentés dans le tableau I.3.
Tableau 1.3. avantages et inconvénients des thermodurcissables [47]

Avantages

inconvénients

Infusibilité¢ : les thermodurcissables sont
dégradés par la chaleur sans passer par I'état
liquide ce qui améliore certains aspects de la
tenue au feu.

La réaction chimique de réticulation nécessite
souvent un chauffage qui prend un temps
considérable ce qui se traduit par une dépense
supplémentaire.

A hautes températures, le module est préservé
grace a la structure 3D.

Le contréle du traitement est souvent plus
difficile car il faut veiller a obtenir un équilibre
précis entre l'avancement de la réaction de
réticulation et la mise en forme.

Meilleur comportement en fluage : les liens
entre les chaines limitent les déplacements
relatifs des macromolécules, les unes par rapport
aux autres.

Certains polymeres libérent des gaz, notamment
de la vapeur d'eau, lors du durcissement.

Simplicité des outils et facilité du traitement
pour certains matériaux travaillés ou traités
manuellement a I'état liquide.

Les déchets ne sont plus réutilisables raison de
I'irréversibilité de la réaction de durcissement.

L'infusibilité empéche l'assemblage par soudage.

i Les thermoplastiques

Les thermoplastiques ont une structure moléculaire plus simple, avec des
macromolécules chimiquement indépendantes. Par chauffage, ils sont ramollis ou fondus, puis
mis en forme et solidifiés par refroidissement. Une succession de cycles de chauffage et de
refroidissement peuvent étre répétés sans causer de dommages au matériau, ce qui permet son
retraitement et son recyclage [47]. A I’état liquide, sa viscosité est 500 & 1000 fois plus élevée
que celle des thermodurcissables [48]. Les polychlorures de vinyle (PVC), les polyéthylenes,
polypropylene, polystyrene, polycarbonate polyamide sont quelques exemples de ces résines
thermoplastiques. Le tableau 1.4 résume certains points positifs et négatifs de ce type de
matrice.

Vu la température de dégradation des fibres végétales qui est aux alentours de 200°C
[49], certaines matrices thermoplastiques uniquement permettent 1’élaboration des composites
a renfort végétal et ce grace a leur faible température de fusion comparées a d’autres (160°C
pour le polypropylene [50]). Plus encore, elles sont facilement mises en ceuvre et leur codt est
relativement faible [46]. Elles possédent cependant un faible module de Young et une faible
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résistance a la traction mais certaines sont quand méme facilement mélangeables avec des
renforts végétaux [46]. Les matériaux composites a matrice polymere ont un potentiel
important dans la conception des pieces performantes pour certaines domaines d’application

bien précis et permettent d’obtenir des matériaux de formes complexes [46].

Tableau 1.4. avantages et inconvénients des thermoplastiques [47]

Avantages

inconvénients

Le ramollissement ou la fusion par chauffage
permet le soudage et le thermoformage.

Lorsque la température augmente, le module
diminue en raison de I'absence de liaisons
chimiques entre les macromolécules.

Les cycles de traitement sont trés courts a cause

Les comportements de fluage et de relaxation ne

de I'absence de réticulations. sont pas aussi bons que pour les
thermodurcissables.

La transformation est plus facile a contrdler. Lors dun incendie, la fusibilit¢ favorise
I'égouttage.

Pas de dégagement de gaz ni de vapeur d'eau
s'ils sont correctement séchés avant la
transformation.

Il existe peu de matériaux exploitables a I'état
liquide.

Les déchets sont partiellement réutilisables.

3. Les biocomposites
a. Définition

Les biocomposites sont des materiaux composites fabriqués a partir des fibres naturelles
et des matrices organiques biodégradables ou non biodégradables dérivées du pétrole [51].
Contrairement aux composites a fibres synthétiques, ces renforts possedent une empreinte
CO2 plus faible et ont un bon impact sur le cycle de vie des composites [9]. Les fibres
végetales sont économiques, écologiques, légeres et compétitives par rapport aux matériaux
synthétiques en ce qui concerne les propriétés des materiaux. Pour augmenter les relativement
faibles performances des composites a base de ces fibres biologiques, les fibres et la matrice
sont modifiées chimiquement ou physiquement donnant ainsi de meilleures propriétés a
I’ensemble [15-19]. En outre, ces composites sont durables et pourraient étre entiérement
recyclables [12].

Comme le montre la figure 1.11, les biocomposites continuent a gagner du terrain sur le
marché des composites. Cela est dd a leurs propriétés attrayantes qui promettent un avenir
florissant pendant ce siécle appelé le siecle de la cellulose [12].

2022 2023 2024

Others

1358.8

1510

2013 2014 2015 2016 2017 2018

2019 2020 2021

m\Wood = Cotton ©Flax ~ Kenaf Hemp

Figure I. 11. Revenus du marché américain des composites & base de fibres naturelles entre 2013 et 2024 [55]
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b. Méthodes de mise en ceuvre des composites a fibres naturelles

Les performances et la durabilité des composites a base de matrice thermoplastique et
de fibres naturelles dépendent de la méthode de mise en forme, qui dépend a son tour de la
nature des fibres et de leur proportion en volume, ainsi que des conditions de traitement, a
savoir la température et la pression [56]. 11 existe plusieurs méthodes de mise en ceuvre. Et
juste pour donner une idée sur les plus utilisés, par exemple pour le polyéthylene : I’extrusion
(35%), moulage par injection (25%), moulage par soufflage (35%), moulage par rotation
(moins de 1%), autres (4%) [47].

Etant donné que nous nous intéressons a 1’élaboration d’un biocomposite a matrice
polypropyléne renforcée par les fibres de Diss, nous optons pour la méthode de 1’extrusion
suivie par le moulage par injection pour des raisons qui seront citées plus tard.

i L’extrusion

L’extrusion est le procédé le plus important dans la mise en forme des polymeres
thermoplastiques [57]. Il consiste a fabriquer de maniere continue des produits finis ou semi-
finis dans un systéme vis/fourreau. On distingue deux types d’extrusion : I’extrusion mono-Vis
ou I’extrudeuse posséde une seule vis tournante et I’extrusion bi-vis lorsque ’on a affaire a
deux vis tournantes a I’intérieur d’un fourreau dont la section a la forme d’un huit. Ces vis
tournent soit dans le méme sens donnant ce qu’on appelle des vis corotatives soit dans deux
sens différents donnant des vis contrarotatives [58].

barrel temperatures material
output spectrum pressure

III’IIIIW‘FJ
- WX NN YA

input

feed rate
output

feed rate
input

N

[ 1

torque screw speed barrel temperatures material
output input temperature

Figure I. 12. Schéma d’une extrudeuse bi-vis [59]

Comme le montre la figure 1.12, cette méthode commence par le stockage du matériau
sous forme de granulés dans une trémie qui seront avalés grace aux vis qui tournent a
I’intérieur du fourreau qui est porté a haute température la faisant fondre et progresser. La
matiere fondue sort de I’extrudeuse par son extrémité aval a travers une filiere ou elle peut
étre coupée pour en fabriquer des granulés ou des produits courts [58].

Dans le cas des fibres naturelles, cette méthode offre de faibles codts de production et
les composites a base de fibres naturelles qu’elle produit présentent une résistance et une
rigidité élevées [56]. Des recherches poussées ont été faite par Gallos et al [60] pour comparer
la mono-vis et la bi-vis afin de savoir quels seront les avantages et inconvénients de ces deux
méthodes. Ils concluent que les bi-vis sont les plus convenables pour des fibres de faibles
longueurs vu qu’elles permettent d’avoir une meilleure dispersion des fibres dans les granulés
et beaucoup plus d’homogénéité que I’extrudeuse mono-vis [60]. Cependant, plusieurs
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paramétres sont & prendre en compte pour avoir des granulés de bonne qualité (mélange bien
homogéne sans bulles d’air du début a la fin du process). Ces paramétres sont :

e La vitesse de rotation des vis

Selon Berzin et al. [61] la vitesse des vis influe sur la dispersion de la matiére et sur la
diminution de la longueur des fibres. En effet, | existe une force de cisaillement qui augmente
avec 1’augmentation de la vitesse qui engendre des fibres plus courtes [62]. Ceci diminue
donc le rapport d’aspect donnant ainsi des propriétés mécaniques moins importantes. Cet effet
a surtout été constaté pour la résistance a la traction [62]. Cela dit, I’effet de vitesse semble
souffrir de deux facteurs contradictoires, a savoir ’amélioration de la distribution des fibres
en ’augmentant et leur endommagement d’un autre co6té [62]. Pour cela, la vitesse devrait €tre
fixée en tenant compte de ces deux points essentiels.

 Latemperature des zones du fourreau et de la filiére

La température joue aussi un réle primordial sans lequel I’extrusion serait completement
ratée. Tout d’abord, dans le cas des fibres naturelles, dépasser les 200°C pourrait les dégrader
[60]. Aussi, il existe une relation directe entre la vitesse de rotation des vis et les températures
car cette derniere augmente avec la vitesse de la vis, en

raison de la dissipation visqueuse selon Berzin et Vergnes [63]. Ils ajoutent qu’afin de la
maintenir en dessous de la valeur de 200°C, des vitesses de vis faibles (de l'ordre de 110 a 150
tr/min) devraient étre utilisées [63]. D un autre c6té, une étude sur I’influence des parametres
de I’extrudeuse bi-Vvis sur propriétés mécaniques a été mené sur un biocomposite de fibres de
Sisal [64]. On a montré que plus le profil de température utilisé est élevé, meilleur sera le
rapport d’aspect ce qui mene a un transfert de sollicitations et & une résistance a la traction
plus élevés. Ainsi, a hautes temperatures, la viscosité de la matrice liquide diminue facilitant
ainsi I’incorporation et le malaxage de ’ensemble [64].

* La vitesse d’alimentation

Ce parametre présente la vitesse a laquelle le doseur contenant les matieres premiéres
(matrice, renforts et additifs) les alimente a I'intérieur de I’extrudeuse. On distingue de type
de doseur : le doseur pondéral et le doseur volumique ou le premier est lié a la masse (g/min)
et le second aux nombres de tours que fait sa vis (tour/min). Il a été montré que
I’augmentation de la vitesse d’alimentation permet de mieux préserver la longueur des fibres
malgré I’augmentation de la vitesse de rotation des vis [42, 46]. Berzin et Vergnes [63], eux,
trouvent que des vitesses d’alimentation élevées et des vitesses de rotation faibles sont a
privilégier pour limiter les cassures des fibres.

* Les entrées d’alimentation

La maniére d’alimenter les matieres premieres a aussi son rdole a jouer. Un chauffage
préalable de la matrice (dans les premiéres zones) avant d’incorporer les fibres comme
I’illustre la figure 1.13 offrirait une meilleure dispersion et homogénéité au mélange [60]. Idée
que Berzin et al. [61] confirment en ajoutant que cela limiterait les cassures des fibres. Notons
gue ce mécanisme de rupture dépend du type de fibre, de ses dimensions (les plus longues se
rompent plus rapidement) et de I’environnement [61].

PP + PP-g-MA Fibers
I—'l' | 120°C | 180°C l'l' | 180°C | 180°C | 180°C | 180°C | 180°C |

\ \
\ \ \ \ \1\

\

Figure . 13. schéma d’alimentation d’une extrudeuse [61]
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Le tableau 1.5 rassemble les parametres utilisés dans certains travaux menés pour
I’extrusion d’un biocomposite a matrice polypropyléne et a renfort végétal avec des

extrudeuses bi-vis corotatives.
Tableau 1.5. parametres d’extrusion

Fibre Longueur % de Vitesse Température (°C) Modulede  Résistance a
des fibres fibres (RPM) Young la traction Référence
(mm) (MPa) (MPa)
PP pur 2234.54 26
Jute 2 10 100 entre 200-300 2954.36 31.154
200 3207.87 35.369
300 3492.2 35.236
20 100 3099.07 34.486
200 2946.6 33.406
300 3194.94 32.558 [63]
30 100 3294.45 35.284
200 3469.27 34.432
300 3422.8 35.547
PP pur 1000 24.5
Chanvre 1,45 5 125 200, 200, 200,200, 1350 25.2
T 180, 180, 180, et
10 180°C 1360 26.1
15 1400 26
20 1490 26.3 [64]
25 1580 25.4
30 1420 24.3
PP pur 920 17.5
Chanvre 2 5 120 160-165-165-170- 1000 17.5
10 170-160 1050 18
15 1300 225 [65]
20 1550 26
25 1630 27.5
30 1750 29
PP pur 920 17.5
Chanvre 2 5 120 160-165-165-170- 1080 19
(avec 10 170-160 1170 21
présence 15 1350 235 [65]
d’un agent 20 1500 25.2
de 25 1750 30
couplage) 30 2000 345
PP pur 1900 23
Chanvre 4-6mm 25 190-200-215-195- 2950 40
40 200-200 2000 26 [66]
3500 49
3600 50
PP pur 680 35
Noix de let3 5 32 160-165-170-175- 750 33
coco 10 (fibres 180 800 30
courtes)
10 (fibres 750 29
longues) [67]
20 820 27
20 780 28
20 790 28.8
20 800 31

29



il Le moulage par injection

Le moulage par injection est une méthode qui permet de fabriquer des piéces a géométrie
complexe & un taux de production éleve et a bas prix [68]. Cette méthode (figure 1.14) consiste a
remplir sous pression les cavités froides d'un moule (également appelées empreintes) avec de la
matiére plastique, sous forme de granulés par exemple, a I'état liquide a I’aide d’une vis, puis a
démouler la piéce obtenue apres sa solidification. La température des empreintes est régulée a une
valeur permettant de refroidir la matiere injectée. Une fois solidifiées, les pieces sont éjectées du
moule aprés son ouverture a 1’aide d’un dispositif dédié [69].

Avec la multiplication incessante des applications des composites a base de fibres naturelles,
leur potentiel combiné avec la productivité efficace du moulage par injection permettent d’établir un
équilibre entre le défi environnemental et la performance industrielle [68]. C’est d’ailleurs une des
méthodes les plus utilisées actuellement pour le moulage des granulés obtenus a I’aide de I’extrudeuse

bi-vis [68].

Verins de fermeture

Plateau fixe | Collier de chauffe

Plateau mobile l
1 (qmw— de plastig

Unite B
d'gjection _,t \ / 4+— Tremie
I W P P Verin
I j% OU/R/ LR/ TR TOSTELT, S L d'injection

Colonne

de guidage -

) Vis sans fin
Moule

Buse d'injection
Figure I. 14. schéma d’une presse a injection [70]

c. Les facteurs affectant les propriétés des composites a renfort
végetal

Le choix des constituants d’'un composite a matrice thermoplastique renforcé par des
fibres végétales est une opération complexe vu le nombre de contraintes existantes notamment
I’absorption d’humidité et le manque de compatibilité et d’adhérence interfaciale entre les
fibres naturelles et la matrice. Afin de corriger et contréler ces contraintes, plusieurs facteurs
doivent étre pris en compte lors du choix des constituants et de leur traitement :

i La longueur critique

On définit le rapport d’aspect qui est le rapport entre la longueur et la largeur (ou le
diameétre) qui sert d’indicateur des propriétés mécaniques de la fibre : Plus le rapport d’aspect
est important, plus élevée seront les performances mécaniques de la fibre au sein de la matrice
[12]. Selon Bouzouita [71], si dans un systéeme composite le facteur de forme est inférieur a
une certaine valeur critique, le transfert de charge entre fibre et matrice sera insuffisant et les
fibres ne sont pas sollicitées jusqu’a leurs contraintes limites. La fibre sera donc extraite de la
matrice avant d’étre entierement sollicitée. Dans le cas contraire, si les longueurs des fibres
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sont trop importantes, leur dispersion pendant la mise en ceuvre devient problématique a cause
des agglomérations des fibres. D’apres Drzal et al. [72], ce facteur de forme (dit également
rapport d’aspect) obéit a I’équation suivant :
l o
<= Eq. 1.1
D 21
Ou [, est la longueur critique, D le diamétre de la fibre, of la limite de traction de la fibre et

7 la résistance interfaciale.

il L’orientation des fibres
Ce facteur joue aussi un roéle primordial dans le comportement mécanique du composite.
Le fait d’avoir les fibres alignées dans la direction de I’application de la charge augmente
considérablement les performances mécaniques. Sharan et al. [73] se sont intéressés a ce point
avec une étude sur des modeles numériques. Il a été remarqué que I'angle d'orientation variant
de 0° a 90° modifie notablement les propriétés mécaniques.

iii L’interface matrice — renfort

Compte tenu que nous nous intéressons beaucoup plus aux propriétés mécaniques des
composites, le probléme de D'interface doit étre traité car elle influence beaucoup les
propriétés finales du biocomposite. Nous nous intéressons uniquement a 1’interface fibre
naturelle — matrice thermoplastique vu que c’est 1’objet de notre étude. Cette interface se situe
entre les fibres et la matrice et est le siége de plusieurs réactions physico-chimiques causées
par les interactions entre les deux phases d’origines différentes créant ainsi des interphases.
Ces dernieres assurent la compatibilité ainsi que le transfert des contraintes entre les fibres et
la matrice [74].

Dans le cas des composites a matrice thermoplastique et a renfort naturel, on rencontre
treés souvent le probléeme de manque d’adhésion qui est dii a ’hydrophilie des fibres (propriété
due aux groupes hydroxyles libres sur la surface) et a I’hydrophobie du polymere utilisé
comme matrice. Ceci se traduit par une diminution des propriétés mécaniques notamment la
résistance a la traction, aux chocs et la contrainte a la rupture [15-17]. En outre, la rupture a
I’interface est un des modes d’endommagement les plus répondus dans les biocomposites
[75].

Pour y remédier, le traitement des fibres naturelles ainsi que I’utilisation de certains
additifs est une étape primordiale pour la diminution voire la suppression de I’incompatibilité
interfaciale de ces biocomposites assurant la modification de la tension a I’interface et par
conséquent améliorant les propriétés mécaniques [29]. Plus de détails sur ce point-la plus loin.

iv La teneur en humidité

La présence de I'humidité peut avoir un effet important sur les performances d'un
composite fabriqué a partir de fibres naturelles. En présence d’humidité, les liaisons entre les
fibres naturelle et les matrices relativement hydrophobes du polymeére seraient affaiblies avec
la prise d'eau élevée, les fibres gonflent, ce qui déstructure I’intérieur du composite.
L’interface affaiblie conduit a une chute des propriétés mécaniques et de la durabilité [12]. La
teneur en humidité ainsi que la vitesse a laquelle elle s'accumule sont directement liées a
I'humidité relative ambiante et pour y remédier, le traitement des fibres peut étre une solution
car il réduit considérablement la teneur en eau [27].

d. Biocomposites a matrice polypropyléne
Le polypropylene (PP), polymeére thermoplastique largement utilisé en raison de sa
faible densité relative, sa bonne résistance chimique, ses propriétés d'isolation électrique et
son faible co(t et sa recyclabilité. Ce thermoplastique présente aussi la matrice la plus utilisée
avec les fibres lignocellulosiques [60].
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Quelques-unes de ses caractéristiques en comparaison avec d’autres thermoplastiques

sont assemblées dans le tableau I.6.
Tableau 1.6. Caractéristiques mécaniques et thermiques de thermoplastiques non renforcés [76]

Matériaux Densité  Résistance a Résistance ala  Module de  Compression Conductivité

la flexion traction (GPa) Young (MPa) thermique

(MPa) (GPa) (W/m.°C)
Polypropyléne 0.9 35-55 20-35 0.8 25-55 0.15
Acétal 1.4 90-100 55-70 2.8-34 34 0.31
polystyréne 1.05 20-70 20-35 1.4-2.8 25-62 0.16

A partir du tableau 1.6, on constate que la faible densité du polypropyléne s’accompagne
avec de relativement faibles performances mécaniques par rapport aux autres
thermoplastiques plus denses.

En revanche, le renforcement du polypropyléne avec des charges végétales donne des
résultats satisfaisants. Par exemple, Bledzki et al. [77] ont mesuré le module et la résistance a
la flexion de plusieurs biocomposites a matrice polypropyléne élaborés par extrusion suivie
par injection. lls ont trouvé que la présence des fibres végétales augmentait considérablement
leurs valeurs comme I’illustre la figure 1.15.
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Figure 1. 15. Module et résistance a la flexion des biocomposites a matrice PP [77]

L’influence de la charge et des agents de couplage ont aussi été mis en évidence par
certains travaux. Notamment Dhanalakshmi et al. [78] qui ont comparé la résistance a la
traction et a la flexion du composite areca-polypropylene a plusieurs pourcentages de fibres
d’areca. Ils ont remarqué que la chute des performances mécaniques se faisait aprés un taux
de chargement qui dépasse les 60% de fibres (figure 1.16). Pérez-Fonseca et al. [79] ont de leur
coté aussi trouvé que la présence et I’augmentation de la charge en fibres d’Agave et de Pin
dans une matrice polypropyléne améliorait le module de Young.
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Areca-polypropylene composites
Figure I. 16. Résistance a la traction du composite Areca-Polypropyléne avec différents chargements en fibres. [78]

e. Biocomposite PP-fibres de Diss

le composite a matrice polypropyléne renforcé par les fibres de Diss trés peu été étudié
vu que ces fibres n’ont attiré les chercheurs que depuis quelques années.

Sarasini et al. [4] ’ont élaboré avec une extrudeuse corotative bi-vis puis moulage par
injection. Ils ont tenté de comprendre I'influence de la présence d’un agent de couplage. Ils
ont voulu prouver que les propriétés mécaniques de ces composites sont dues aux propriétés
mécaniques des fibres élémentaires simples et au transfert de contraintes a l'interface fourni
par la rugosité de surface et les fragments chimiques de surface induits par le traitement utilisé
(enzymatique dans ce cas-1a).
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Figure I. 17. Module de Young et résistance & la traction des composites PP-Diss. [4]

De cet article, ils ont conclu que la présence d’un agent de couplage sans renfort a un
effet négatif sur le comportement mécanique du composite ce qui prouve encore une fois qu’il
réagit sur I’interface des deux composants. Alors que la présence des trois (PP, agent et fibres)
donnait des résultats satisfaisants. Plus encore, la charge croissante des fibres s’accompagne
avec une augmentation des propriétés étudiées dans la figure 1.17. Cependant, 1’étude n’est pas
allée plus loin que 15% de charge en fibres. Chose qui aurait été plus intéressante pour
pouvoir voir la limite a laquelle on pourrait aller [4].

M. Nouri [5], de son co6té, a fait des essais mécaniques sur des composites PP-Diss
élaborés par thermocompression. Ces composites different par le traitement que les fibres ont
subi. Une baisse de résistance a la traction a été enregistrées dans tous les cas contre une
augmentation du module de Young comme le montre la figure 1.18. La diminution de la
résistance a la traction été expliquée par le manque d’adhérence interfaciale.
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Figure 1.18. Propriétés en traction (module et contrainte) du PP et des composites renforcés par les fibres de Diss traitées
différemment (composite UPP : PP-fibres intraitées de Diss | APP : PP-fibres traitées a [’acide acétique | TPP : PP-fibres traitées
thermiquement | SPP : PP-fibres traitées au silane | NPP : PP-fibres traitées au NaOH) [5]

D’un autre coté, la mesure de la résistance et du module de flexion de ces matériaux ont
été faites. Une augmentation du module a été constatée pour tous les traitements par rapport
au composite aux fibres non traitées (figure 1.19). Le manque d’efficacité de ses traitements
par rapport au module de traction a été lié a la structure stratifiée du composite car en traction
la contrainte est répartie uniformément sur la section, alors qu’en flexion ce ne sont que les
couches extérieures qui sont sollicitées [5]. Ceci limite ’influence des fibres en flexion et les
résultats convergent donc a ceux de la matrice pure utilisée (le PP dans ce cas-la) [5].
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Figure I. 19. Propriétés en flexion (module et contrainte) du PP et des composites renforcés par les fibres de Diss traitées
différemment (composite UPP : PP-fibres intraitées de Diss | APP : PP-fibres traitées a [’acide acétique | TPP : PP-fibres traitées
thermiquement | SPP : PP-fibres traitées au silane | NPP : PP-fibres traitées au NaOH) [5]

Touati et al. [53] se sont aussi intéressés a leur tour a ce type de biocomposite mais cette
fois-ci en utilisant une matrice en polypropylene mélangée avec du polyéthyléne a basse
densité recyclé et régénéré. Des biocomposites a 5% de chargement en fibres ont été testés et
quatre traitements de fibres ont été appliqués. Une fois encore, les traitements ont montré leur
efficacité mais sur le module de Young uniquement vu que la résistance a la traction a
diminué de maniere drastique (de 30 MPa pour la matrice pure a 22,5 MPa pour le traitement
alcalin par exemple, tandis que le composite a fibres non traitées était a 22,7 MPa) [53].
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f. Le vieillissement des biocomposites

D’aprés Bergeret et Krawczak [80], le vieillissement se définit comme étant une
modification de structure, de composition ou de morphologie des constituants d’un composite
induisant le changement d’une ou plusieurs de ses propriétés de manicre lente. C’est la
capacité d’un matériau a résister au vieillissement, qui peut étre réversible ou irréversible, qui
refléte sa durabilité. Les chercheurs ont recours a des essais de vieillissement accélérés dans le
but de prévoir le comportement d’un matériau [80]. Cela pour étudier, par exemple, la
durabilité d’un biocomposite recyclé aprés un nombre de cycle dans un milieu donné.

On en distingue trois mécanismes qui sont d’ordre chimique, physique et mécanique.
Ces vieillissements peuvent agir sur les phases du composite séparément comme combinés et
peuvent aussi influencer sur I’interface qui lie les fibres a la matrice notamment dans le cas
d’un vieillissement  hydro/hygrothermique. Selon Nouri [5], un vieillissement
hydro/hygrothermique peut étre classé comme une dégradation d’ordre physicochimique que
la présence de température peut aggraver [80]. A court terme, I’infiltration des molécules
d’eau entre les chaines du polymere cause la plastification du biocomposite. Ce vieillissement
est, dans la majorité des cas, réversible lorsque le matériau regagne son état initial.
Cependant, la présence des fibres vegétales, qui sont hydrophiles, engendre un gonflement
différentiel. Ce phénoméne peut également créer des microfissurations entre les fibres et la
matrice qui peuvent se propager davantage apres plusieurs cycles d’adsorption/désorption.
Cette détérioration est malheureusement irréversible et peut affecter le comportement
physique et mécanique des biocomposites.

g. Application des biocomposites
Les domaines d’application des composites a fibres naturelles sont trés diversifiés
(figure 1.20) [23]:
- L’industrie du batiment et de la construction (panneaux pour cloisons et faux
plafonds, planches de separation, murs, sols, etc.)
- Dispositifs de stockage (silos de stockage de céréales, boites postales, etc.)
- Meubles (chaises, tables, baignoires, etc.)
- Le transport (intérieur des voitures, bateaux, etc.)

Figure I. 20. Applications des composites a fibres végétales : a) panneau de porte automobile [81], b) emballage CocoForm [82]
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Chapitre I
Matériel et méthodes
experimentales



Ce chapitre a pour objectif la présentation du matériel ainsi que les différents protocoles
expérimentaux employés dans ce projet. Ils serviront a mettre en ceuvre les biocomposites
concernés et leur caractérisation.

A. Caractérisation des fibres de Diss

1. Méthode de mesure de la masse volumique des fibres de Diss
La methode du pycnométre a été utilisee pour la mesure de la masse volumique des
fibres de Diss comme le montre la figure I1.1.

Trait de jauge
5 ‘\\

7.
e /Nk
Fibres Fibres + huile de
Canola
Détermination de la masse des fibres Détermination du volume des fibres

Figure 1. 1. Méthode utilisée pour la détermination de la masse volumique des fibres de Diss [5]

Aprés un séchage pendant 48 heures a 60°C, les fibres ont été mises dans un
dessiccateur a silice régénérée auparavant. Ce dernier permet de garder les fibres protégées
contre I’humidité. Ensuite, 1g de fibres a été introduit dans une fiole jaugée de 100 cm?® puis
submergé par I’huile de canola jusqu’au trait de jauge. Cette démarche a été refaite trois fois.
Les fioles sont laissées pendant 24h afin que les microbulles puissent s’évacuer puis viennent
les pesées a I’aide d’une balance Sartorius (1/1000).

La détermination de la masse volumique s’est faite par 1’équation suivante :
mys

= —I_ Eq. 111
100—2h q
Ph

Pr

Ou : pret p, présentent respectivement la masse volumique des fibres et de I’huile de
canola d’une valeur de 0,914 g/cm?®, m, la masse des fibres (g) et m;, la masse de I’huile de
canola (g).

2. M¢éthode d’analyse par microscopie optique
Afin de faire des observations de la microstructure des matériaux étudiés, le
microscopie métallographique infinity 2 — Olympus BH2 (figure 11.2) a été utilisé. Muni d’une
caméra connectée a un logiciel propre a lui (Infinity 2-3), le microscope permet de réaliser des
observations de la section transversale des fibres de Diss. Ainsi, cela permet grace au logiciel
de mesurer ’aire de leur section et d’en conclure leur diameétre. Ceci en supposant que les
fibres possédent une section circulaire.
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Figure 11.2. Microscope optique infinity 2 - Olympus BH2

Mais au préalable, les échantillons ont été préparés par enrobage ; En positionnant la
partie & observer parallélement au plan d’observation dans un petit moule, une résine
d’enrobage a froid (versocit-2) vient le remplir. Apres solidification et démoulage, la surface
d’observation a ¢été polie a I’aide d’une machine de polissage (Jean Wirtz FT 250) par une
série de disques abrasifs en carbure de silicium allant de 600 a 4000 grains.

3. Protocole des essais de traction des fibres de Diss
Les essais de traction réalisé€s sur les fibres de Diss ont été faits a I’aide d’une machine
d’essais universelle électromécanique a faible charge Instron (mod¢le 3366 sur la figure 11.3).
Les essais ont été effectués sous conditions ambiantes du laboratoire (Température ~ 23°C et
humiditeé relative entre 55 et 65%).

Figure 11.3. Machine universelle Instron — modéle 3366
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Equipée d’une cellule de charge de 500 N, la machine permet d’obtenir les propriétés de
la fibre en traction a savoir le module de Young E et la résistance a la traction Rmn. Concernant
la préparation de la fibre, elle a été maintenue tendue collée sur un support en papier en
laissant une fenétre au milieu comme illustré par la figure 11.4. La feuille sert aussi pour bien
fixer la fibre entre les mors. Ses deux bords sont coupés une fois tout est en place pour ne
solliciter que la fibre. La fenétre laissée qui représente la longueur de la jauge fait 10mm. En
outre, une vitesse de la traverse mobile de 1 mm/min a été fixée (conformément a la norme
NF T25-501-3).

Goutte de colle

Fibres de Diss T———p,

)
Support en
papier —

a) Fixation de la b) Découpage des c) Observation par
fibre sur le support. bords. microscope optique.

Figure 11.4. Méthode utilisée pour les essais de traction des fibres de Diss. [5]

La contrainte de traction a été calculée par le rapport force/surface de la section
transversale. La valeur de la force est obtenue aprés I’essai et I’aire est mesurée par
microscopie optique apres la rupture de la fibre. Dix échantillons ont été testés et les résultats
ont éte évalués par le test de Dixon de la valeur aberrante [83].

B. Elaboration et caractérisation des biocomposites PP-Diss

1. Protocole de mise en forme des biocomposites

a. Choix des materiaux

Afin de concevoir un biocomposite respectant les différentes contraintes qu’on s’était
fixé dans le cadre de ce projet, notre choix s’est porté sur le polypropyléne (PP). Cela afin de
répondre aux exigences liées au respect de ’environnement, les performances thermiques, la
durabilité du matériau ainsi que pour la facilit¢ d’incorporation des fibres dedans. Le
polypropylene de type homopolymeére sous forme de granules qui a été utilisé a été fourni par
REPSOL. Cette matrice sera par la suite mélangée avec les fibres de Diss ont été cultivées a la
main provenantes du nord Algérien.

L’agent de couplage G-3015 POLYMER (polypropylene greffé a I'anhydride maléique-
MAPP) fourni par EASTMAN CHEMICAL a aussi été utilisé dans ce projet.

b. Méthode de mise en forme des biocomposites
L’¢laboration des biocomposites PP-fibres de Diss-AM a été faite en deux temps. La
premiére en extrudant le mélange PP/Diss/MAPP a I’aide d’une extrudeuse bi-vis corotative
XTR-20 de SCAMEX (figure 11.5). Elle possede un fourreau de 800 mm (40 L/D) et des vis
de 20 mm de diamétre.
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Figure I1. 5. Extrudeuse bi-vis corotative XTR-20 SCAMEX

Apres I’extrusion, vient la partie de I’injection du mélange. Pour ce faire, une presse a
injection électrique FANUC Roboshort modéle a-100B (figure 11.6) possédant une force de
verrouillage de 1000 kN. Sa vis a un diametre de 36 mm et une course de 139mm.

Figure I1.6. Presse a injection électrique FANUC Roboshort a-100B

2. Méthode de mesure de la masse volumique des biocomposites
La masse volumique des biocomposites a ét¢ mesurée par I’intermédiaire de la méthode
de la pesée hydrostatique. Elle consiste a peser I’échantillon en question dans ’air (A) puis
dans un liquide (B) dont la masse volumique pi est connue (figure 11.7). En calculant la
différence entre les deux valeurs, le poids du liquide déplacé est trouvé permettant donc de
déduire le volume de I’échantillon a ’aide de I’équation suivante :

A
=—X Eq. 1.2
Pc=7"5% P q

Ou: p. et p, représentent respectivement la masse volumique du composite et du
liquide (g/cm®), A le poids du biocomposite dans I’air (g) et B celui du liquide (g).
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Figure IL.7. Balance Sartorius dotée d’un dispositif de mesure en suspension.

Trois échantillons ont été testés pour chaque biocomposite de dimensions 10x10 mm?
séchés dans une étuve a 60°C pendant 48h. Pour le liquide, 1’éthanol présentait le choix idéal
vu sa faible masse volumique par rapport a celle des biocomposites. Ainsi, la balance
Sartorius (1/1000), possédant un dispositif de mesure en suspension, a été utilisée durant ces
mesures. Notons que la masse volumique de I’éthanol a ét¢ fournie par le fournisseur.

3. Essais mecaniques

a. Essais de traction
La détermination des propriétés des biocomposites en traction a éteé faite en deux temps

a I’aide des deux machines universelles Instron 3366 et 5566 équipées respectivement avec
une cellule d’effort de S00kN et 1kN.

Sous les conditions ambiantes du laboratoire, cing éprouvettes de type 1B ont été
prélevées de chaque plague de biocomposite par un emporte-piece suivant la norme 1SO 527-
4 [84] (figure 11.8.a).

Figure 11.8. Emporte-piéece : a) Pour les éprouvettes de type 1B. b) pour les éprouvettes de flexion.

Pour la premiere partie du test, la cellule d’effort de 500N a été employée afin de
déterminer le module de Young. Les éprouvettes ont été sollicitées a des petites déformations
(moins de 0.4%). Un extensométre INSTRON d’une longueur de jauge de 50 mm a éte utilisé
pour éviter tout glissement éventuel des éprouvettes entre les mors (figure 11.9). Durant cette
étape, une vitesse de déformation de 0.5 mm/min a été fixée comme recommandé par la
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norme 1SO 527-4 [84]. Concernant la deuxiéme, ces mémes éprouvettes ont été sollicitées
jusqu’a leur rupture en utilisant une cellule d’effort de 1 kN avec une vitesse de chargement
de 5 mm/min.

Figure 11. 9. Montage de détermination du module de Young

b. Essais de flexion

Dans I'optique de déterminer la résistance et le module de flexion des biocomposites
élaborés, des essais de flexion de trois points ont été faits. Cela en utilisant la machine
universelle Instron (modele 3366) avec une cellule de charge de 500N (le montage est montré
par la figure 11.10). Les essais ont été réalisés sous conditions ambiantes avec une vitesse de
chargement de 2 mm/min et une portée de 64 mm suivant la norme ISO 14125 [85]. Pour
chaque biocomposite étudié, cing éprouvettes de dimensions 80x10 mm? ont été prélevées par
un emporte-piéce dedié (figure 11.8.b).

Figure II.10. Montage de [’essai de flexion.
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La contrainte en flexion et le module d’¢lasticité ont été calculés, respectivement, en
utilisant les équations suivantes :

Of = SFL Eq. 1.3

f = 2bn? ot
L3  AF

Er = — Eq. 1. 4

f = 4pn3 (As b

Ou or représente la contrainte en flexion (MPa), Er le module de flexion (MPa), F la
force (N), L la portée (mm), & ’épaisseur (mm), b la largeur (mm), As la variation de fleche
entre (s’’) et (s’) qui correspondent, respectivement, a des déformations en flexion de 0,0025
et 0,0005 et AF la variation de force entre F*” pour la fleche s’” et F* pour la fleche s’. Les
résultats ont encore une fois été évalués par le test de Dixon de la valeur aberrante [83].

4. Recyclage des biocomposites PP-Diss :
Tableau Il. 1. Liste des biocomposites vieillis

Biocomposite | PP (%) | Diss (%) | Traitement appliqué aux fibres

UPP-10% 90 10 Aucun

APP-10% 90 10 Acide acétique
SPP-10% 90 10 Silane

TPP-10% 90 10 Thermique
NPP-10% 90 10 Alcalin

NPP-20% 80 20 Alcalin

NPP-30% 70 30 Alcalin

NPP-40% 60 40 Alcalin

Dans le but d’étudier la durabilité des biocomposites PP-Diss, pour donner suite aux
travaux de M. Nouri [5], des échantillons a différentes proportions en fibres de Diss (tableau
[1.1) ayant regues plusieurs traitements chimiques et thermiques ont fait objet d’un
vieillissement hydro/hygrothermique accéléré. Cing cycles absorption/désorption ont été faits
suivant le protocole optimisé par M. Nouri [5]. Il consiste a immerger les échantillons dans un
récipient rempli d’eau a 90°C pendant 4 jours a I’intérieur d’une étuve (figure 11.6.b) dans un
premier temps. Puis, ils seront remis secs dans 1’étuve a la méme température pendant 2 jours.




Figure II. 11. Matériel utilisé pour ['élaboration des biocomposites : a) Broyeur mécanique b) Etuve.

Une fois le vieillissement terminé, les échantillons sont broyés a 1’aide d’un broyeur
mécanique (figure 11.11.a) puis seront élaborés par injection suivant la méthode expliqué dans
la section I11.A.3 aprés 4h d’étuvage dans 1’étuve de la figure 11.11.b.

44



Chapitre 111 :
Résultats et discussions



Ce chapitre s’intéressera a trois axes principaux :

- La présentation d’une nouvelle méthode d’extraction des fibres de Diss ainsi que des
résultats de leur caractérisation.

- La mise en ceuvre et la caractérisation des biocomposites a renfort de Diss en
passant par I’optimisation de processus d’extrusion.

- Lerecyclage et caractérisation de biocomposites PP-Diss vieillis.

A. Extraction et caractérisation des fibres de Diss

1. Extraction des fibres de Diss
Pour extraire les fibres de Diss, nous proposons une méthode chimico-mécanique basée
sur les travaux de M. Nouri [5] que la figure I11.1 résume. Cette méthode consiste a faire une
humidification des feuilles suivie d’un découpage et d’un broyage. Par la suite, une extraction
chimique a base de NaOH a lieu. Enfin, les fibres lavées seront mises au séchage suivi d’un
cardage ce qui donne la forme finale des fibres de Diss.
Voici plus de détail sur chaque étape :
= L’humidification des feuilles : cette premiere €tape s’est faite a I’eau pendant 2
jours est le meilleur choix pour commencer I’extraction. Il s’est avéré qu’elle
donne une certaine plasticité et souplesse grace a I’interaction de I'H>O avec les
constituants de la feuille facilitant donc plus sa manipulation [5].
= Apres cela, un découpage aux ciseaux était nécessaire pour pouvoir mettre les
feuilles au broyeur (hachoir).
= Le broyage présente une étape importante dans la partie mécanique de
I’extraction des fibres parce qu’elle permet de découper davantage les feuilles
ainsi augmenter la surface sur laquelle le rouissage chimique s’exercera. Notons
qu’une comparaison entre le broyage a sec et a I’eau a été faite avec des feuilles
humidifiées et non humidifiées (figure 111.2). Comme le montre la figure 111.2,
les feuilles seches broyées sans eau obtenues sont les plus épaisses
contrairement aux feuilles seches broyées avec eau et aux feuilles humidifiées
broyees sans eau qui donnent un résultat plus ou moins similaire et plus fin.
Cependant, les feuilles humidifiées broyées avec eau ont donné un résultat
encore plus fin en un temps réduit. Le résultat en présence de I’eau montre
I’effet que posseéde cette dernicre sur les feuilles. Aussi, sa présence favorise le
mouvement continu et le contact entre les feuilles et les lames du hachoir a
plusieurs reprises grace a I’écoulement de 1’eau. Contrairement au cas sec ou les
feuilles sont dispersées au premier contact avec les lames et se collent sur les
bords du récipient du hachoir minimisant I’effet de la lame.
= Une fois le broyage a I’eau est fini, vient I’étape de I’extraction chimique par
traitement alcalin ou les fibres sont immergées dans une solution aqueuse
contenant 5% de NaOH, fourni par PanReac AppliChem, pendant 5h. Ce
traitement est appliqué afin de dégrader le ciment naturel sans pour autant
abimer la cellulose [5].
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[ Broyage ]

Traitement alcalin (NaOH 5%)
pendant Sh

Lavage a 'eau distillé +
régulation du pH + séchage

[ Résultat final ]

Figure I11. 1. Schéma explicatif de la méthode d’extraction suivie

= Ensuite, elles vont étre nettoyées en les immergeant d'abord dans de 1’eau
distillée pendant 24 h.
Puis, une immersion dans une solution d’eau distillée contenant 2% d’acide
acetique afin de réguler le pH a 7. Ce dernier sera mesuré par un papier pH.
Par la suite, les fibres traitées vont étre lavées plusieurs fois avec de I’eau
distillée et séchées dans une étuve pendant 24h a 60°C.

= Enfin, ’extraction se conclu par le cardage qui permet de séparer les fibres et les
assouplir.
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Figure I11. 2. Résultats du broyage des feuilles de Diss apres séchage : a) Feuilles non humidifiées broyées avec de [’eau, b) Feuilles
non humidifiées broyées sans eau, ¢) Feuilles humidifiées broyées sans eau, d) Feuilles humidifiées broyées avec eau.

D’un autre c6té, afin de pouvoir prévoir la masse de fibres qui sera extraite d’une
quantité de feuilles de Diss, une expérience a été faite en reproduisant cette méthode
d’extraction trois fois sur de petites quantités de feuilles de Diss pesées avant et apres
extraction. Les résultats sont rassemblés dans le tableau I11.1. 11 a été avéré qu’environ 50%
des feuilles traitées donneront des fibres de Diss proprement dites. La perte en masse pourrait
étre li¢ a la dissolution des impuretés collées aux feuilles dans I’eau durant I’humidification
ou a la degradation partielle de I’hémicellulose, de la pectine et de lignine présentent sur la
surface des fibres aprés le traitement alcalin [28].

Tableau 1. 1. Résultat des masses mesurées avant et apres 1’extraction des fibres de Diss

Numéro Masse des Masse des fibres  Pourcentage

feuilles avant  apres ’extraction de masse
Pextraction (g) (9) restante

(%)

1 13,9 6,18 44,46

2 12,81 6,56 51,21

3 14,64 7,94 54,23
Moyenne - - 49,97 4
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2. Caractérisation des fibres de Diss

a. Observations microscopiques

Des observations a I’aide du microscope optique ont été faites dans un premier
temps dans le but de déterminer le diamétre moyen des fibres de Diss en faisant une
trentaine d’observations. Un diamétre moyen de 67 + 25 pum a été trouvé. Ce résultat est
inférieur a la valeur trouvée par la méthode d’extraction utilisée par Nouri et al. [28] qui
est 89 £ 22 um mais est plus importante en revanche a celle des fibres traitées avec
NaOH (53 pm)[28]. Aussi, elle est tres clairement inférieure a celle trouvée par Touati
et al. [3] par broyage des feuilles et par Sarasini et al. [37] qui était partie sur un
traitement enzymatique (respectivement 570 pm et 279,28 + 108,80 pm). Cette
diminution pourrait étre due a la phase d’extraction chimique qui a causé la dégradation
de certains constituants (cités précédemment) liants les fibres induisant la séparation de
leurs faisceaux [5].

D’un autre coté, on a pu distinguer apreés I’extraction, a 1’ceil nu, I’existence de
deux types de fibres. Et afin de mieux comprendre la différence entre elles, des
observations microscopiques ont été faites comme celles montrées dans la figure 111.3.
Des fibres dites « épaisses » et des fibres « fines » sont discernables. On peut constater
que ces deux types difféerent de morphologie et de constitution. En effet, les fibres fines
sont majoritairement, voire compléetement, composées de fibres élémentaires comme le
montre la figure 111.3.a. Plus encore, au touché, les fibres épaisses paraissent rigides et
dures par rapport aux fibres fines qui sont, quant a elles, trés souple, sensibles et douces.
Ce constat justifie la présence d’autres cellules notamment 1’épiderme extérieur et le
Parenchyme chlorophyllien que 1’observation microscopique de la figure III.3.b
confirme. Aussi, les travaux de Nouri [5] confirment que le manque de souplesse a été
constaté lorsque 1’épiderme extérieur a été isolé. Précisons aussi que tres peu de fibres
¢épaisses ont été obtenues par I’extraction et que la plus grande partie était plutot de type
« fine ».

X100

X50

Figure I11. 3. Observation microscopique apres r de Diss : a) FF . EE : Epiderme extérieur. FE :
Fibre élémentaire. PC : Parzr.chyme chlorophyllien.

b. Détermination de la masse volumique
Concernant la masse volumique des fibres de Diss, le tableau 111.2 rassemble les
résultats trouves.
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Tableau Il1. 2. Résultats de mesure de la masse volumique des fibres de Diss

Echantillon Masse volumique (g/cm®)
1 1,18
2 1,23
3 1,13
Moyenne 1,18
Ecart-type 0,05

La masse volumique des fibres de Diss mesurée est 1,18 + 0,05 g/cm®. Comparée
a la masse volumique trouvée par Bourahli et Osmani [34] (0,89 g/cm®) et trouvée par
Nouri et al. [28] (0,93 + 0,01 g/cm?®), elle semble supérieure ce qui est tout a fait naturel
vu la nature alcaline du traitement appliqué. En fait, le traitement alcalin comme cité
précédemment dissout les composants non-cellulosiques notamment la lignine,
I’hémicellulose et la pectine qui possedent une masse volumique (respectivement 1,397
g/cm? [86], 1,52 g/cm? [86] et 0,75 g/cm?® [87]) inférieures a celle de la cellulose (1,559
g/cm® [86]). L’augmentation de la proportion de la cellulose par rapport aux autres
constituants pourrait donc expliquer cette augmentation. Aussi, elle pourrait étre due a
la diminution du volume des fibres grace au traitement alcalin qui contribue a
I’élimination graduellement de la porosité au sein de la fibre [88]. Et vu que p = % alors

cette baisse se traduira par ’augmentation de la masse volumique. En revanche, cette
valeur reste relativement basse par rapport aux masses volumiques d’autres fibres
notamment celle du lin (1,53 — 1,54 g/cm®), du chanvre (1,4 — 1,6 g/cm®), du sisal (1,45
g/cm®) et de la jute (1,38 — 1,40 g/cm®) [17].

c. Caractérisation mécanique
Apreés les essais de traction, le module ainsi que la résistance a la traction ont été
déterminés pour les deux types de fibres de Diss observées précedemment dans le but
d’étudier leur comportement mécanique. Et pour des raisons de simplification, les fibres
épaisses seront appelées « FED » (figure 111.4.a) et les fibres fines « FFD » (figure
I11.4.b). Les résultats sont récapitulés dans le tableau 111.3.
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| Ry |
Figure II1. 4. Fibres étudiées : a) FED, b) FFD

La figure 111.5 rassemble les résultats trouvés avec ceux d’autres études faites sur
les fibres de Diss afin de pourvoir mieux les situer.
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Tableau Il1. 3. Résultats de traction des fibres de Diss.

Fibres Module de Young (GPa) Résistance a la traction
(MPa)
FFD 14,238 + 2,49 217,78 £ 65,82
FED 5,621 +£2,32 164,09 + 64,22

Tout d’abord, on constate que le module de Young ainsi que la résistance a la
traction des FFD (respectivement 14,24 + 2,49 GPa et 217,78 + 65,82 MPa) sont
nettement supérieurs a ceux des FED (respectivement 5,62 + 2,32 GPa et 164,09 *
64,22 MPa). Ceci montre que la présence de I’épiderme extérieur et du Parenchyme
chlorophyllien, que la figure 111.3.b illustre, fragilise ces fibres et affecte son
comportement mécanique. Aussi, comme constaté sur figure 111.3, les FFD sont
constituées que de fibres élémentaires contrairement aux FED confirmant le fait que
c’est la cellulose, contenue par ces fibres, qui provoque la hausse des performances
mécaniques des fibres. Ensuite, comparée aux feuilles de Diss dans la figure 111.5, dont
les valeurs proviennent de M. Nouri [5], les FED semblent avoir les deux propriétés du
méme ordre qu’elles. En outre, les valeurs trouvées pour les FFD sont notablement
élevées par rapport a celles trouvées par Bourahli et Osmani [34] et Sarasini et al. [37].
Cette différence montre clairement que la méthode d’extraction dicte le comportement
mécanique des fibres de Diss.
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Figure I11. 5. Résistance de traction et module de Young de plusieurs variétés de fibres de Diss.

Enfin, les FFD ont un module de Young 25% supérieur a celui des fibres extraites
non traitées de Nouri et al. [28] qui est de 11,46 + 2,25 GPa. Ce résultat a été obtenu
avec une méthode d’extraction assez similaire a la notre mais qui difféere uniquement
dans I’application du traitement alcalin et du broyage dans notre cas. Ceci prouve que ce
traitement améliore la rigidité des fibres. Chose que d’autres résultats de Nouri et al.
[28] confirment en obtenant un module de Young 44% supérieur a celui des fibres non
traitées avec le méme traitement alcalin. Une résistance plus basse que celle des fibres
non traitées a aussi €té enregistrée apres ce traitement dans leur cas, comme dans le
notre, respectivement avec 10% et 20% de moins. Cela dit, ces différences peuvent
avoir été causées par les différences dans les méthodes d’extraction suivies. D’un autre
coté, Les valeurs du module de Young et de la résistance a la traction des FFD sont du
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méme ordre de grandeur que celles des fibres de sisal [23], de roselle [23], des noix de
coco [23] et des bagasse [10]. Pour conclure, grace aux propriétés obtenues, nous
pouvons dire que la méthode d’extraction utilisée a prouvé son efficacité.

B. Optimisation de la méthode de mise en ceuvre

1. Etape pré-extrusion :

Avant d’entamer I’extrusion, nous avons remarqué un probléme de blocage de
fibres a Dintérieur du doseur volumétrique (figure 111.6) a cause des fibres qui
s’accrochent entre elles. En effet, dans cet état, ’alimentation des fibres ne pourrait pas
se faire. Ceci pourrait étre li€ a deux facteurs. Le premier est lié aux fibres qui sont
peut-étre plus longues et souples que ce qu’on peut faire passer dans le doseur. Le
second est le fait qu’il se peut que leur faible masse volumique soit le probléme car leur
poids constitue une force négligeable qui ne les aide pas a passer dans le doseur. Pour y
remeédier, des essais de découpage a I’aide de ciseaux et de hachoir puis de broyage des
fibres pour obtenir des longueurs plus courtes ont été faits mais en vain car les fibres
étaient tres malléables. En plus, ces méthodes prenaient beaucoup de temps pour des
résultats pas tres satisfaisants vu que le probleme du blocage ne se réglait pas. Ensuite,
un traitement thermique a 140°C de 14h a été essayé. Apres ce traitement, le decoupage
était plus facile, les fibres ne collaient plus les unes aux autres et passaient parfaitement
a travers le doseur. Notons que ce traitement thermique a deja été testé et ne dégrade en
aucun cas 1’état global de la surface et les propriétés des fibres [28]. Pour ce qui est de
la durée et de la température il a été prouvé dans les travaux de thése de Nouri [5] que
I’application de ce traitement avec les parameétres précédents confére des résultats
intéressants par rapport la diminution du caractere hydrophile des fibres sans influencer
les propriétés mécaniques.

Figure Ill. 6. Blocage des fibres a l'intérieur du doseur volumétrique.

Une fois ce point réglé, les ¢éléments entrants dans [’élaboration des
biocomposites, a savoir les granulés de PP, les fibres de Diss et les granulés de MAPP,
ont été mélangés manuellement dans un récipient dans les bonnes proportions (figure
I11.7.a). Les biocomposites élaborés ainsi que les proportions de leurs constituants sont
résumes dans le tableau 111.4.
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Tableau Il1. 4. Liste des biocomposites élaborés.

Appellation des %PP %Diss %MAPP
biocomposites

PP4M 96 0 4
PP10Diss 90 10 0
PP10Diss4M 86 10 4
PP20Diss4M 76 20 4
PP30Diss4M 66 30 4
PP40Diss4M 56 40 4

2. L’extrusion
Le mélange préparé est maintenant versé dans le doseur volumétrique (figure
[11.7.b) qui alimente I’extrudeuse. Puis, a I’issue de I’extrusion, les extrudés qui sortent
de la filiere (figure 111.7.c) sont découpés a I’aide d’un grattoir, refroidis a 1’eau et
récupérés (figure 111.7.d).

Figure 1. 7. Etapes d’évolution du biocomposite.

Les parameétres d’extrusion suivants ont été fixées en se basant sur la littérature, le
tableau 1.5 et sur plusieurs essais expérimentaux :

- Le profil de température (de la zone 1 jusqu’a la zone 5) : 190 — 200 — 200 —
210 — 210.

- Lavitesse de rotation des vis : 120 tr/min

- Lavitesse du doseur volumétrique : 8.0 tr/min
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3. L’injection

Les extrudés seront broyés dans un broyeur mécanique (figure 11.11.a) afin
d’obtenir des granulés de petite taille (figure 111.7.e) plus facilement injectables dans la
presse a injection. Ces derniers seront préchauffés dans une étuve (figure 111.6.b)
pendant quelques heures (4h au minimum) a 60°C pour éliminer ’humidité. Le tableau
I11.5 contient I’ensemble des paramétres utilisés lors de I’opération d’injection. Une fois
I’injection terminée, des plaques de 7x15 cm et de 4 mm d’épaisseur seront obtenues
(figure 111.7.f) et feront objet de plusieurs études pour la détermination des différentes
propriétés de ces biocomposites.

Tableau 1. 5. Parameétres utilisés pour [’étape d’injection des granulés PP/Diss/MAPP.

Parameétre Valeur
Course de la vis (mm) 80
Pression de commutation (BAR) 757
Temps d’injection (s) 1,52
Temps de dosage (s) 22,27
Temps de refroidissement (s) 30
Température du moule (°C) 200
Température du thermorégulateur a eau (°C) 25

C. Caractérisation des biocomposites PP-Diss-MAPP

1. Détermination de la masse volumique
Pour le calcul de la masse volumique, des essais ont été faits sur des échantillons
de deux différentes dimensions (1x1cm? et 2x2cm? de 4mm d’épaisseur pour les deux)
afin de comparer les deux résultats et savoir si I’effet d’échelle intervient dans ce genre
de manipulation. Le tableau I11.6 résume 1’ensemble des résultats trouvés.

Tableau Il1. 6. Résultat de la détermination de la masse volumique.

Echantillon Dimensions Masse Masse volumique
(cm?) volumique  moyenne (g/cm?)
(g/cm®)
PP 1x1 0,91 0,91
2%2 0,91
PPAMAPP 1x1 0,91 0,91
2x2 0,91
PP10Diss 1x1 0,93 0,93
2x2 0,94
PP10Diss4M 1x1 0,94 0,94
2x2 0,94
PP20Diss4M 1x1 0,95 0,95
2%2 0,95
PP30DISS4M 1x1 0,98 0,98
2%2 0,98
PP40DISS4M 1x1 0,99 1,00
2x2 1,01

Les résultats obtenus montrent que les valeurs obtenues pour les deux types
d’échantillons convergent vers la méme valeur. Cette constatation prouve que I’effet
d’échelle peut étre négligé. Ensuite, une augmentation de la masse volumique avec la
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charge en fibres est & remarquer. Cela est un constat tout a fait normal vu que les fibres
possedent une masse volumique plus élevée a celle de la matrice PP.

Ils sont par la suite compareés sur la figure 111.8 avec la masse volumique théorique
pc des mémes composites déterminée grace a celles des fibres (pribres = 1,18 g/cm3) et du
composite PP4M (pppam = 0,91 g/cm3) par I’intermédiaire de la loi de mélange qui suit :

Tribres + Tppam

Pc = Tfibres + TPP/MAPP/
Pfibres PPPaM

Une troisiéme courbe a aussi €té ajoutée a la figure 111.8. Elle présente le cas idéal
dans lequel le coefficient de corrélation entre la loie de mélange et les résultats
expérimentaux converge vers la valeur de 1. Dans ce cas 13, la masse volumique des
fibres théorique prend la valeur de 1,19 g/cm3 au lieu de 1,18 g/cm3.

Eq. 1. 1

--l--expérimentale

cas idéal

théorique

Masse volumique (g/cm3)

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45

Pourcentage en fibres (%)

Figure 111. 8. Masses volumiques des biocomposites PP-DISS-M.

L’effet de I’évolution de la masse volumique en fonction de variation de la charge
a été mis en évidence sur cette figure. Elle montre une augmentation qui semble linéaire
a partir de 20% avec 1’augmentation de la teneur en fibres. Ceci est tout a fait normal et
prévisible vu que pribres €st supérieur a pppam. Plus encore, la comparaison avec la courbe
des valeurs théoriques montre I’existence d’une concordance entre elles démontrant que
le comportement expérimental suit le modele théorique prédit. La variation entre les
deux courbes n’est pas importante sur ’ensemble des résultats sauf dans le cas de 10%
ou cela pourrait étre causée par l’inexactitude des proportions des biocomposites
¢laborés. En éliminant ces incertitudes, 1’évolution de masse volumique en fonction de
la charge sera tout a fait prédictible a 1’aide de la loi de mélange utilisée.

Concernant la détermination de la porosité, une superposition a plusieurs reprises
des deux courbes (idéale et expérimentale) saute a 1’ceil entre 20% et 40% de fibres ce
qui veut dire que les résultats expérimentaux convergent vers le cas idéal induisant que
le taux de porosité est faible dans cet intervalle. Cependant, la prédiction de la porosité
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théorique est difficile avec les données actuelles car elle nécessite des essais spécifiques
qui ne sont pas 1’objet de cette étude.

2. Caractérisation mécanique

Afin d’étudier le comportement mécanique des biocomposites élaborés, cette
section étudie les résultats obtenus par traction et flexion.

PP — — PPAMA —— . =PP10Diss @====- PP10Diss4MA
= « « PP20DisSAMA  ccccccces PP30Diss4MA = « = PP40Diss4MA
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Figure I11. 9. Courbes de traction des biocomposites PP-Diss.

Les courbes rassemblées dans la figure 111.9 représentent le comportement global
que possedent les biocomposites €laborés en traction. Avant d’entamer leur analyse, il
faut savoir que la courbe de traction du PP (qui est sur la méme figure) est caractérisée
par trois zones distinctes :

- Zone | : une zone linéaire ou la déformation est purement élastique. Sa pente
permet la détermination du module de Young (E) et sa valeur maximale est
connue sous le nom de la limite d’élasticité Re.

- Zone Il : I’évolution de la contrainte en fonction de la déformation dans cette
zone est non-linéaire et s’étend jusqu’a I’apparition d’une asymptote
horizontale. Cette derniére représente la contrainte maximale en traction
appelée la résistance a la rupture (Rr). Ce point est également caractéristique
de I’apparition d’une striction appelée également le seuil d’écoulement haut
(Sn)-

- Zone Il1: dans cette zone, la section continue de rétrécir et la contrainte
appliquée est en baisse en fonction de I'augmentation de la déformation,
jusqu’a ce qu’on atteigne une valeur de contrainte constante. Ce point est
appelé : seuil d’écoulement bas (Sp) et il n’est pas apparent sur la figure I11.4
vu la lenteur des essais et la forte élasticité du PP.
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Comparée a la courbe du mélange PPAMA, les deux semblent avoir le méme
comportement. Chose qui est naturelle vu que 96% du mélange est fait de PP forcant
ainsi le mélange a suivre le comportement de ce dernier mais avec une résistance a la
rupture Rr moins important pour le PP4MA. Concernant tous les biocomposites
contenant des fibres de Diss, ils ont présenté la méme allure a savoir un comportement
ductile sans seuil d’écoulement ou la rupture s’est produite dans la seconde zone. Cette
rupture se produit aprés apparition de lignes blanches a différents niveaux sur
I’éprouvette. Ces derniéres signifient la création de microfissurations a cause des
sollicitations mécaniques croissantes et lorsqu’elles atteignent une certaine
concentration, la rupture se produit.

A comparer les allures, la différence entre elles réside principalement dans
I’allongement a la rupture présenté avant de rompre, ’importance de la pente dans la
zone élastique ainsi que dans la résistance a la rupture. La pente, ou le module de
Young, devient de moins en moins importante avec la baisse en teneur de fibres.

Ainsi, le plus grand allongement a la rupture a été enregistré dans le cas des
composites a 10% avec et sans MAPP. La ductilité diminue donc avec I’augmentation
du taux de fibres. Et concernant la meilleure résistance a la rupture et la pente la plus
importante, elles appartiennent au composite a 40% suivi de celui de 30% qui n’est pas
si éloigné. Une comparaison plus quantitative sera faite un peu plus loin.

PP — - - PPMA — - - PP10Diss
— —PP10DisSMA = - — PP20DissMA ~ ====- PP30DissMA
--------- PP40DissMA

2 gvIPa) ¢

. Contginte desflexion

o

0 0.01 0.02 0.03 0.04 , 0.05 0.06 0.07 0.08 0.09 0.1
déformation (-)

Figure 111. 10. Courbes de flexion des biocomposites PP-Diss.

Les courbes rassemblées dans la figure 111.10 présentent la contrainte de flexion
en fonction de la déformation pour les différents biocomposites. De maniere globale,
toutes les courbes possédent la méme allure et ressemblent a celles enregistrées en
traction. Cela en possédant une partie linéaire (la zone de déformation élastique) qui
signifie que la contrainte évolue de maniére proportionnelle a la déformation induite.
Elle est suivie d’une partie non-linéaire (zone de déformation plastique) qui continue de
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croitre jusqu’a atteindre une valeur limite & partir de laquelle les lignes blanches
commencent a apparaitre et la contrainte a baisser de maniére lente et continue.

En comparant la premiere partie des courbes, la pente augmente
proportionnellement a la charge en fibres, et la présence du MAPP seul avec le PP a
donné une pente assez similaire de ce dernier pur. Pour la résistance a la rupture elle est
de moins en moins importante en diminuant la charge aussi comme dans le cas de
traction.

En revanche, contrairement au cas de la traction, la rupture n’a pas été capté car la
vitesse de I’essai était plus lente que celle de la traction pour tous les composites, qui
ont donc présenté un comportement ductile, sauf dans un cas. Celui du PP40DissMA ou
une chute, devancée par des lignes blanches sur 1’éprouvette, a commencé a apparaitre a
partir de 0,05% de déformation montrant que plus la présence des fibres est importante
moins ’allongement le sera. Les autres éprouvettes contenant les fibres de Diss vont
forcément rompre mais prendront plus de temps. D’ailleurs, c’est ce que confirment les
résultats trouvés par Ginoreés et al. [89] en flexion pour des biocomposites PP-Abaca ou
la rupture se produisait d’abord pour les biocomposites a grande charge en fibre puis
suivent les autres selon leur teneur en fibres de maniére décroissante. La déformation a
la rupture dans leur cas a presque éte divisée par deux entre le cas contenant 20%
d’abaca et 40% de 5,5% a 3,1%.

Pour la déformation a la rupture de PP et PP4AMA, elle n’a été capté et ne fait donc
pas partie des paramétres étudiés en raison de la déeformation importante que subissent
les échantillons et de la vitesse qui est lente. Les résultats seront rediscutés un peu plus
bas en essayant de mettre en évidence I’effet de I’agent de couplage et du taux de fibres
sur le comportement mecanique des biocomposites.

a. Effet de I’agent de couplage MAPP

L’effet du polypropyléne greff¢ a 1’anhydride maléique MAPP a été étudié en
comparant les résultats des tests mécaniques des biocomposites a 10% de fibres avec et
sans MAPP (figure 111.11).

D’un c6té, la comparaison entre les valeurs moyennes des propriétés mécaniques
révele une légere amélioration de 13% et 8% apres ’addition de ’anhydride maléique
respectivement pour la résistance a la traction ainsi qu’a la résistance a la flexion. Ceci
est sGrement dd a la présence du MAPP et son influence sur I’interface PP/Diss. Des
améliorations similaires ont été remarqué avec les résultats de Sarasini et al. [4] sur
biocomposites a fibres de Diss et que d’autres travaux ont déja montré sur d’autres
matériaux biosourceés tel que Stark [90] et Chen et al. [91]. De ’autre c6té, la baisse de
2% et ’amélioration de 3% enregistrées respectivement pour le module de flexion et de
traction sont négligeables en tenant compte de Iincertitude des resultats induisant une
certaine stabilité entre les deux propriétés méme en la présence du MAPP. Cela montre
que l’agent de couplage, en améliorant I’adhésion chimique, affecte plutdt les
résistances de ces matériaux en flexion et en traction. Pour ce qui est des modules,
I’adhésion mécanique que leur confére les épines, présentes naturellement sur les fibres
de Diss, est plut6t celle qui contribue le plus [5]. Le choix des 4% de MAPP n’était pas
fortuit mais plutdt basé sur les travaux de Beg et Pickering [92] qui ont conclu que
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c’était la teneur idéal pour le cas des fibres de kraft. Ces résultats montrent 1’efficacité
de cet agent sur I’adhésion interfaciale et justifient son utilisation dans 1’élaboration des
prochains biocomposites a différentes teneurs en fibres.
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Figure I11. 11. Résultats des essais mécaniques des biocomposites PP/10Diss avec et sans agent MAPP : a) Résistance a la
traction, b) Module de Young, c¢) Résistance a la flexion, d) Module de flexion.

b. Effet du taux de chargement en fibres :
En addition a la figure 111.9 et la figure 111.10, la figure 111.12 permet d’étudier
davantage le comportement mécanique des biocomposites PP-Diss-M avec la variation
de la charge en fibres de 10% jusqu’a 40%.

Pour commencer, apres 1’addition du MAPP a la matrice PP, une baisse de la
résistance a la traction, de la résistance a la flexion ainsi que du module de flexion ont
été enregistrées pour le PP4AM par rapport a la matrice pure en PP. Comportement
semblable a celui qui a été constaté par Sarasini et al. [4] pour la résistance a la traction.
En revanche, ils ont aussi noté une baisse pour le module de Young contrairement a ce
que montre la figure 111.6.a.

Les variations (en %) des propriétés mécaniques des biocomposites par rapport a
celle de PP4M sont rassemblées dans le tableau 111.7. L’augmentation de la charge en
fibres a montré son efficacité sur le module de traction avec une hausse de 15%, 25% et
48% (par rapport a celle du PP4M) respectivement pour les biocomposites a 20%, 30%
et 40% en fibres. De méme pour Chen et al. [91] qui ont noté des améliorations allant
jusqu’a 65% en module de traction pour les fibres de bambou-MAPP en ajoutant des
charges plus importantes (jusqu’a 60% en fibres). Cependant une baisse de 10% a été
enregistrée dans le cas du PP10Diss4M contrairement a ’augmentation enregistrée par
Nouri [5] sur tous les traitements appliqués a 10% en fibres qui était de 30% dans le cas
des fibres qui ont recu un traitement alcalin. Cela pourrait étre d0 a :
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- L’étape de prélévement des éprouvettes ou le découpage s’est fait aprés un
chauffage a 110°C supérieur a celui utilisé pour le reste des eprouvettes. Ce
probléme n’est pas remarqué dans le cas de flexion car les essais de flexion
ont été fait 24h apres ceux de traction donnant plus de temps au polypropyléne
de se recristalliser.

3,5 41

L
o

1

Module de Young (GPa)
Il
. n ) n
Réssitance a la traction (MPa)
= = [ [} U
= =1} = =1} = [=1} =

Q & > ° & & >
¢ & o -éﬁ -s‘?ﬁ _‘;;;“ ¢ & 5‘?‘@ \‘5}*@ & &
e o e o & § & o
> o & i A AV & &
q q q q q ) q q
a) b)
61 2,6
2,4
51
E _2,2
i)
Zm g
s =2
= Q
k] =
=3 21,8
® <
@
= 21 g
w
= 1,4
11
B .
1 1
R & K K\ R & & KN
R Y R Y T
o & ) o o & ) o
&> A & & > AV & &
q 5 q q q ) q q

c) d)

Figure I11. 12. Résultats des essais mécaniques des biocomposites PP-DISS-M : a) Module de traction, b) Résistance a la
traction, c) Résistance a la flexion, d) Module de flexion.

L’efficacité de I’ajout des fibres de Diss se remarque beaucoup plus sur le module
de flexion avec des augmentations encore plus apparentes allant de 23% pour le
PP10Diss4M jusqu’a 74% pour le biocomposite a 40% de fibres de Diss. Un effet
existant mais relativement moins prononcé est aussi noté pour la résistance a la flexion
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avec des amelioration de 11% - 19% - 25% et 26% respectivement pour les
biocomposites de 10% a 40% en fibres. D’ailleurs on remarque un certain début de
stagnation a partir de 30% sur cette résistance. Ceci montre peut-étre que I’influence de
la présence des fibres de Diss atteint ses limites aux environs de 30% concernant le
comportement en flexion du biocomposite. Des essais mécaniques sur des
biocomposites a 50% de fibres sont a faire pour confirmer ou réfuter cette supposition.

Seule la résistance a la traction n’a pas eu de grand changement ou les valeurs des
quatre propriétés mesurées sont plus ou moins dans le méme ordre que ceux du PP4M.
Chose que Chen et al. [91] ont enregistré entre 20 et 40% pour la résistance en traction
dans le cas des fibres de bambou. Sarasini et al. [4] de son c6té ont constaté une
augmentation du module ainsi que de la résistance a la traction en passant de 10% a
15% en fibres en présence de I’anhydride maléique respectivement d’environ 15% et
5%. Contrairement a ce qu’il a été noté par Nouri [5] ou ’augmentation de la charge
induisait une diminution de résistance a la flexion et a la traction.

Des résultats ont éte publié par Arbelaiz et al. [93] sur les fibres de lin entre 20%
et 50% de charge en présence de I’anhydride maléique ou on constate des améliorations
sur toutes les propriétés de traction et de flexion avec Iaugmentation de la charge en
fibres. Pareil pour Rana et al. [94] dans le cas des fibres de jute entre 30% et 40% en
charge. Globalement, les résultats obtenus suggérent que les fibres de Diss sont bien
imprégneés dans la matrice PP en présence du MAPP. En revanche, pour confirmer cette
idée, des essais plus poussés avec le microscope électroniqgue a balayage sont
recommandés.

Tableau lll. 7. Récapitulatif des taux d’évolution des propriétés calculées par rapport a celles du PP4M

Biocomposite Module de Résistance a la Résistance a la Module de
Young (%) traction (%) flexion (%0) flexion (%0)
PP10Diss4M -10,9 -1,4 11,0 23,2
PP20Diss4M 14,7 -1,3 18,8 35,9
PP30Diss4M 24,9 2,6 25,2 60,1
PP40Diss4M 48,2 5,8 26,9 74,6

D. Etude de recyclabilité des biocomposites PP-Diss

1. Introduction

Le spectre d'application des polymeéres renforcés de fibres a augmenté de facon
exponentielle au cours des derniéres décennies. Cela a conduit a la production d'une
énorme quantité de déchets plastiques non dégradables dans le monde entier [95]. Pour
faire face a cette crise environnementale mondiale, en plus des réglementations et
directives environnementales émises par les gouvernements de différents pays, les
spécialistes des matériaux s'orientent vers le développement de matériaux éco-durables.
Parmi les solutions qui sont proposés, 1’¢laboration de biocomposites avec des matrices
thermoplastiques qui sont, certes non dégradables, mais totalement recyclables a
plusieurs reprises comme le polypropyléne. Cette section analysera I’influence du
recyclage sur les propriétés mécaniques de biocomposites a matrice PP renforcés par les
fibres de Diss avant et apres leur vieillissement.
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2. M¢éthode de mise en ceuvre
Les granulés vieillis broyés qui ont été étuvés sont mis en injection de maniére
similaire aux biocomposites élaborés dans la partie 111.B.3. Les plaques obtenues sont
illustrées sur la figure 111.13.

i

Figure I11. 13. Plaques de biocomposites PP-Diss recyclées

3. Caracteérisation des biocomposites recyclés

a. Détermination de la masse volumique

Tout comme les biocomposites élaborés dans la partie 111.B, la masse volumique
de ce matériau a été déterminée. Elle vaut 0,936 + 0,007 g/cm®. Notons aussi que les
masses volumiques des échantillons avant le vieillissement oscillaient entre 0,91 et 1,01
g/lcm® et qu’ils étaient majoritairement traités par traitement alcalin ou la masse
volumique était supérieure a 0,93 g/cm® [5]. Aussi, il est bien de souligner que les
composites a fibres végétales subissent des pertes de masse lorsque la température de
vieillissement dépasse les 80°C comme dans notre cas [5]. Notons que les valeurs du
tableau 111.8 dans le cas des 10% représente la moyenne des masses volumiques de tous
les biocomposites traités difféeremment. Pour le reste, ils étaient traités par NaOH.

Tableau Il1. 8. Masses volumiques des échantillons avant vieillissement. [5]

Biocomposite PP  PP10Diss PP20Diss PP30Diss PP40Diss
Masse volumique 0,91 0,93 0,97 1,01 0,98
(g/cm®)

b. Caractérisation mécanique
Des essais de traction ainsi que de flexion ont été menés afin de Vérifier si le
vieillissement avait dégradé les propriétés mécaniques apres le recyclage. Le tableau
I11.9 récapitule les résultats de ces essais ainsi que les intervalles des valeurs
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enregistrées pour les méme biocomposites, avant le vieillissement, extraites des travaux
de M. Nouri [5].

Tableau Il1. 9. Propriétés mécaniques des biocomposites recyclés.

Module de Young Résistance a Module de Résistance a la
(GPa) la traction flexion (GPa) flexion (MPa)
(MPa)
Echantillons 1,82 £ 0,06 23,18 +0,51 1,69 + 0,08 39,36 £ 0,88
recyclés
Echantillons 1,57 -2,14 18,70 — 27,89 1,28 -1,57 25 - 37,26
avant le
recyclage [5]
PP pur utilisé 1,39 31,01 1,28 34,13
(5]

Il faut savoir que les biocomposites étaient traités par différents traitements
chimiques (au silane, au NaOH, a I’acide acétique) et thermiques. Leur élaboration s’est
faite par thermocompression alors que la mise en ceuvre apres le recyclage s’est faite par
une combinaison d’extrusion-injection.

Les modules de Young des échantillons avant leur vieillissement étaient compris
entre 1,57 et 2,14 GPa [5], comme le tableau 111.9 le montre, ou la valeur obtenue, qui
est de 1,82 £ 0,06 GPa, s’insére plus ou moins au milieu. D’une autre part, la résistance
a la traction du biocomposite recyclée est de 23,18 MPa. Valeur qui est aussi du méme
ordre que celles des échantillons caractérisés avant le vieillissement et le recyclage. Ces
derniéres étaient comprises entre 18,70 et 27,89 MPa. Concernant les résultats en
flexion, les valeurs enregistrées sont relativement supérieures mais du méme ordre
qu’avant recyclage. Le module de flexion est de 1,69 GPa face a des valeurs entre 1,28
et 1,57 GPa avant le recyclage et la résistance a la flexion était de 39,36 MPa comparée
a un intervalle de 25 a 37,26 MPa. Ceci pourrait étre lié aux désavantages de méthode
de la thermocompression (précedemment expliquée dans la partie 1.B.3.e) face a la
méthode a laquelle nous avons opté. Pour récapituler, comparées aux valeurs minimales
des quatre propriétés avant le vieillissement (respectivement le module en traction, la
résistance a la traction, le module en flexion et la résistance a la flexion), une
amélioration de 16%, 24%, 32% et 57% (respectivement) a été constatée. Et face aux
valeurs maximales, des diminutions de 15% et 17% respectivement pour le module et la
résistance a la traction avec une légére augmentation de 8% et 6% respectivement pour
le module et la résistance a la flexion.

Par rapport aux propriétés du PP pur utilisé dans leur élaboration, ces
biocomposites recyclés ont présentés une amélioration de 31%, 32% et 15%
respectivement pour le module de Young, le module de flexion et la résistance a la
flexion. Une baisse de 25% est notée pour la résistance a la traction mais ca a été le cas
de tous les biocomposites qui le constitue.
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Conclusions et perspectives



A travers ce projet, nous avons développé une méthode d’extraction chimico-
physique industrialisable compléte qui permet d’obtenir des fibres de qualité avec des
étapes simples en un temps réduit. Ensuite, une caractérisation mécanique et une
détermination de la masse volumique des fibres se sont imposées. Apreés cela, plusieurs
problématiques d’élaboration ont été réglés durant 1’optimisation du processus de mise
en ceuvre pour donner par la suite vie a des plaques de biocomposites a matrice
polypropylene a différentes teneurs en fibres et en présence de I’anhydride maléique
comme agent de couplage. En parallele a cela, une étude de recyclabilité des
biocomposites & fibres de Diss a été menée en appliquant un vieillissement
hydrothermique qui seront apres ca élaborés suivant la méme méthode que les
biocomposites citées précédemment. Toutes ces plaques ont été caractérisés et leurs
résultats ont fait I’objet de plusieurs analyses. Voici quelques grandes lignes des
conclusions tirées des résultats expérimentaux :

- Les fibres extraites possédent un diamétre moyen de 67 + 25 um et une masse
volumique de 1,18 + 0,05 g/cm?®.

- Le choix de méthode d’extraction contribue grandement dans le comportement
mécanique final des fibres.

- Les fibres obtenues ont des propriétés mecaniques deux fois supérieures a
celles des feuilles de Diss.

- Suivre la méthode de I’extrusion couplée a I’injection a été un excellent choix
vu la qualité des plaques obtenues.

- La présence d’un agent de couplage améliore les performances mécaniques
des biocomposites PP-Diss.

- Les différents essais mécaniques ont montré que 1’augmentation du taux de
fibres booste les biocomposites sur le plan mécanique. C’était plus apparent
sur le module de Young et le module de flexion.

- Le recyclage des biocomposites PP-Diss vieillis révele des résultats
mécaniques dans le méme ordre, voire plus importants en flexion, par rapport
a leurs propriétés avant le vieillissement (tous confondus).

Malheureusement, faute de temps, plusieurs aspects auraient pu étre couverts pour
avoir une étude plus compléte. Nous proposons alors quelques perspectives qui
contribueront a compléter ce travail :

- Une analyse chimique et des observations au MEB des fibres de Diss pour
mieux voir I’effet de I’extraction chimico-mécanique.

- Des observations au MEB seraient intéressantes pour observer I’interface
fibre-matrice et les facies de rupture des biocomposites afin de pouvoir donner
des conclusions plus avancées et détaillées.

- Une étude thermique des biocomposites PP-Diss dans le but mettre une valeur
sur I’isolation thermique qu’il peut apporter.

- Une simulation de la dispersion des fibres a I’intérieur de la matrice de Diss
dans le but de prédire le comportement des biocomposites dans certaines
situations pratiques.

- Une étude du comportement hydro/hygrothermique des biocomposites.

- Evaluation de I’effet de I’anhydride maléique et le taux de fibres sur le taux
d’absorption et la cinétique de diffusion.
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