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Introduction générale

Introduction générale

Ces derniéres années, la responsabilisé et la conscience ont poussé I’étre humain a
I’utilisation des charges naturelles issues de la biomasse qui remplace les charges synthétiques,
minérales ou organiques dans la fabrication des matériaux afin de rendre le matériau plus au
moins recyclable.

La famille des matériaux composites a fibres, apparue dans les années 1940 n’a cessé
de se développer en raison de leurs propriétés mécaniques associées souvent a une faible
densité. Leur bon rapport colt/performance ouvre une tres large gamme d’application dansdes
domaines variés ; I’industrie aérospatial, automobile, maritime, ferroviaire, le batiment,
I’ameublement, la décoration [1].

L'idée d'utiliser des fibres végétales naturelles comme renfort dans une matrice de
polymere n'est pas tout a fait nouvelle, mais dans un contexte ou le recours a des ressources
renouvelables tend & devenir une priorité, elle est désormais considérée comme une voie
prometteuse et doit poursuivre sa contribution aux objectifs de développement durable tout en
continuant a répondre aux préoccupations environnementales. D'autant que des industriels ont
déja mis au point la production de composites renforcés de fibres veégétales pour des
applications ciblées. lls s'efforcent donc d'élargir leurs marchés qui sont encore modestes [2].

Bien que les fibres naturelles et leurs mélanges soient respectueux de I'environnement
et renouvelables, leur acces est limité dans de nombreuses sources. Ceux-ci ont : une faible
mouillabilité, une incompatibilité avec certaines matrices polymeres et une forte absorption
d'’humidité. Les matériaux composites fabriqués a partir de fibres végétales inchangées
présentent souvent des propriétés mécaniques insuffisantes.

Les composites bois-polymere, c'est-a-dire les matériaux a matrice polymere
thermoplastique ou thermodurcissable et a renfort ou charge végétale (matériaux
lignocellulosiques), est une nouvelle classe de matériaux nées de la prise de conscience sur la
nécessité de préserver I’environnement.

De plus, les WPC’s (wood plastic composites), offrent des avantages qui leurs
permettent de concurrencer les matériaux polymeres a renforts ou charges conventionnels, telles
que la craie, la fibre de verre, de carbone, etc. En effet, ils ont de bonnes propriétés mécaniques
spécifiques, faible densité, colt réduit, bel aspect et la possibilité d’utiliser plusieurs types de

fibres d’origine végeétale autre que le bois [3].
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Le liege est I'écorce externe du chéne Quercus suber L, qui pousse principalement dans
les régions méditerranéennes occidentales. L'écorce est récoltée manuellement tous les 9 a 12
ans selon un processus qui n'‘endommage pas l'arbre, lui permettant de continuer a se développer
normalement. L'Europe détient environ 60 % de la superficie totale des foréts de chéne-liége et
récolte plus de 80 % du liége dans le monde. Le Portugal est le principal producteur, responsable
de la transformation de 49% de la quantité totale de liege récoltée dans le monde [4].

L'utilisation du liege comme matériau de renforcement dans les matériaux composites
est due principalement au fait qu'il a un comportement viscoélastique d'écrasement et, par
conséquent, une plus grande capacité d'absorption d'énergie. En outre, la fonction du matériau
de la matrice est de donner une forme stable au matériau composite, de minimiser
I'agglomération du renforcement, de le protéger contre les dommages et la détérioration, de
conférer des propriétés spécifiques au matériau composite, telles que la ténacité et la résistance
chimique [5].

Néanmoins, du fait de la nature hydrophobe des polymeéres et la nature hydrophile des
matériaux lignocellulosiques, ces derniers lorsqu’ils sont incorporés dans un polymeére
hydrophobe, engendre une interface pas favorable au transfert de contraintes, des poches d’eau
causant des cavités lors de la transformation et une mauvaise dispersion, ce qui conséquent

conduit a un matériaux de faible propriétés mécaniques [6].

Pour mener & bien cette étude, ce mémoire sera subdivise en quatre chapitres :

» Le Premier chapitre consiste a une recherche bibliographique sur les différents
matériaux composites et leurs constituants.

> Le deuxieme chapitre résume quelques rappels bibliographiques sur les travaux relatifs
aux composites hybrides basés sur une matrice polymeére et un mélange de différentes
fibres naturelles (lignocellulosiques).

> Dans le troisieme chapitre présente les matériaux utilisés, les protocoles
expérimentaux et les procédés de mise en ceuvre pour I’¢laboration des différents
composites. Ainsi que la présentation des différentes techniques de caractérisation.

> Le dernier chapitre sera consacré a la discussion des résultats obtenus a partir des
différents tests effectués sur 1’élaboration et la caractérisation des matériaux

composites.

Enfin, une conclusion générale permet de résumer les résultats des travaux présentés et

d’ouvrir de nouvelles perspectives de développement.
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Chapitre | :
Géneralites sur les matériaux composites

Introduction
Les matériaux composites ont plusieurs propriétés qui se caractérisent d’une rigidité,

une resistance mécanique et chimique, une ténacité élevée ainsi qu’une grande légerete.
Cependant, qui les rendent résistants le plus longtemps contre des phénomeénes
environnementaux.

Plus particulierement, les matériaux composites a matrice thermoplastique et a renfort
fibres naturelles trouvent de plus en plus d’applications dans diverses secteurs industriels tels
que [D’aéronautique, la construction automobile, le batiment, 1’industrie chimique,

pétrochimique...etc.

I.1. Les matériaux composites
1.1.1. Généralité sur les matériaux composites

Un matériau composite est la combinaison d'au moins deux constituants de natures
différentes et immiscibles mais complémentaires. Leur combinaison permet d’avoir un
matériau avec des propriétés importantes a celles des matériaux pris séparément [1]. Le
matériau composite est composé d’une phase continue appelée matrice, et d’une autre phase
discontinue appelée renfort qui ; présente des propriétés mécaniques (résistance et rigidité)
meilleures a celles de la matrice. Une interphase se crée entre les deux constituants et aura le
role de transmettre les contraintes de I’un a I’autre d’ou 1’établissement d’une bonne adhérence
(Figure 1.1).

matrice

renfort

N

Figure 1.1 : Structure d'un matériau composite [2].



Chapitre | Généralités sur les matériaux composites

On distingue deux classes de matériaux composites :
v' Composites de grande diffusion (GD) : le taux volumique de la matrice est de I’ordre
de 50 a 70%, peu onéreux, qui occupent une large part du marché.
v' Composites a hautes performances (HP) : le taux volumique varie de 40 a 50%,
généralement renforcés de fibres continues de carbone ou d’aramide, sont réservés a

des secteurs de forte valeur ajoutée : aéronautique, médical, sports et loisirs [3].

1.1.2. Classification des matériaux composites
Il existe aujourd'hui un grand nombre de matériaux composites qu'on peut classer soit

selon la forme des composants ou suivant la nature des composants [4].

Composites
Renforcées par Renforcées par Structuraux
des particules des fibres
Fibres continues = Fibres Stratifices
Aligné discontinues
Grosses i 2oces)
particules / \ Sandwiche
Renforcement
par dispersion Fibres Fibres
alignées aléatoires

Figure 1.2 : Classification schématique des différents types de composites.

1.1.2.1. Classement suivant la nature des constituants
Il existe aujourd’hui un grand nombre de matériaux composites que I'on classe

généralement en quatre familles en fonction de la nature de la matrice [5].
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Tableau 1.1 : Type de composite [5].
Type de composite Constituants Domaines d'application

1. Composites a matrice
Organique

Papier, carton

Panneaux de particules
Panneaux de fibres
Toiles enduites
Matériaux d'étanchéité
Pneumatiques

Stratifiés

Plastiques renforcés

2. Composites & matrice
Minérale

Béton

Composite carbone/carbone
Composite céramique

3. Composites a matrice
métallique

4. Sandwiches

Peaux

Ames

Résine/charges/fibres
cellulosiques
Résine/copeaux de bois
Résine/fibres de bois
Résines souples/tissus
Elastomeres/bitume/textiles
Caoutchouc/toile/acier
Résine/charges/fibres

de verre, de carbone, etc.
Résines/microsphéres
Ciment/sable/granulats
Carbonef/fibres de carbone

Céramique/fibres céramiques

Aluminium/fibres de bore
Aluminium/fibres de carbone
Metaux, stratifiés, etc.
Mousses, nids d'abeilles,
balsa, plastiques renforcés,

1.1.2.2. Classement suivant la morphologie

Imprimerie, emballage, etc.
Menuiserie

Batiment

Sports, batiment

Toiture, terrasse, etc.
Automobile

Domaines multiples

Geénie civil
Aviation, espace, sports,
biomédecine, etc.

Pieces thermomécaniques

Espace

Domaines multiples

Une maniere simple consiste a les classer par les formes des renforts (selon leurs
morphologies). Les composites sont donc divisés en quatre catégories suivantes (Figure 1.3) :
% Composites a renforts de particules : Le renfort est considéré comme une particule
si toutes ses dimensions sont approximativement égales et petites devant les autres
dimensions du matériau. Les particules dures sont dispersées aléatoirement dans la
matrice moins rigide.
.

% Composites a renforts de paillettes : Les paillettes ont une dimension tres faible par

rapport aux autres dimensions. La dispersion de ces « particules minces » est
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D)

L)

généralement aléatoire. Cependant, les paillettes peuvent étre rangées parallélement
I’un a I’autre afin d’avoir des propriétés plus uniformes dans le plan.

Composites a renforts de fibres : Une fibre a une longueur bien supérieure aux
dimensions de la section transversale. Ce type de composites peut étre diviseé selon les
renforts en fibres discontinues (courtes) ou en fibres continues (longues).

Composites stratifiés : Un stratifié se compose d’au moins deux couches minces de
matériau. Les couches peuvent étre constituées de différents matériaux monolithiques
comme dans les métaux plaqués ou de méme matériau composite empilé selon
différentes orientations comme pour des stratifiés composites a renforts de fibres
longues. Ce dernier devient une classe hybride du composite comportant a la fois le

composite a renfort de fibres et la technique de stratification.

)
0
50%0
b0
%0

(@) O
G SSS c O
O o oo 08 S o%
5= 8 0% s
QO o g Os1°eS
°o (=] oo © o
e OO
Composite a renforts Composite a renforts
de particules de paillettes
4
p—

Composite a renforts

de fibres Composite stratifié

Figure 1.3 : Classification des matériaux composites [6].

1.1.3. Avantages et inconvénients des matériaux composites

A. Avantages des matériaux composites

Les composites sont préférés a d’autres matériaux parce qu’ils offrent des atouts liés a :

Leur légéreté.

Leur résistance a la corrosion et aussi a la fatigue.

Leur insensibilité aux produits comme les graisses, les liquides hydrauliques, les
peintures et les solvants.

Leur possibilité de prendre plusieurs formes, d’intégrer des accessoires et permettre la
réduction de bruit [7].

B. Inconveénients des matériaux composites

Inconveénients qui freinent leur diffusion :
Les colts des matieres premiéres et des procédes de fabrication.

La gestion des déchets engendrés et la réglementation de plus en plus stricte.
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e DL’industrie des matériaux composites doit donc aujourd’hui relever certains défis tels
que :

e La maitrise des émanations de produits organiques volatiles, par exemple le styrene.

e La maitrise des procédés de transformations et des performances des matériaux qui
sous-entend une tres bonne connaissance des constituants mis en place.

e La mise en place de technologies et des filiéres pour la gestion des déchets en fin de
vie qui est la partie la plus difficile & satisfaire en raison du caractére thermostable de

la plupart des composites [7].

1.2. Composants d’un matériau composite
1.2.1. La matrice

La matrice a pour role de lier les fibres du renfort fibreux entre elles, ainsi que de répartir
les efforts (Résistance a la compression ou a la flexion), répartir les contraintes subies, apporter
la tenue chimique de la structure et donner la forme désirée au produit. La matrice estfacilement

déformable et assure la protection chimique des fibres [8].

Métallique
Mingérale
: Céramique
Matrice
Thermoplastique
Organique

Thermodurcissable

Figure 1.4 : Types de matrices.

I.2.1.a. La matrice minérale
» La matrice céramique : Les matériaux utilisés sont les carbures de silicium et de
carbone. lls sont utilisés pour la fabrication des piéces qui subissent des contraintes

d’origine thermique et leur co(t est tres éleve [9].

» La matrice métallique : Alliages d’aluminium, titane et magnésium. Elles offrent une

résistance mecanique élevée et possédent pour certains un bon comportement a hautes
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températures. C’est pour cela qu’elles sont utilisées dans I’aéronautique pour la

réalisation des piéces des réacteurs [10].

1.2.1.b. Les matrices organiques

Les matrices organiques sont les matrice les plus utilisées pour fabriquer des
composites, grace a leurs propriétés (résistance a la corrosion et aux produits chimiques, faible
codt et facilité de mise en ceuvre ...). De plus, les matiéres organiques sont appelées polymeéres
et peuvent étre définies comme des chaines de monomeres (les monomeres sont des molécules
constituées principalement de carbone et d'hydrogene). Généralement, les polymeéres peuvent
présenter des architectures extrémement variables, ils peuvent étre linéaires, ramifiés ou

réticules, le plus souvent, ils sont amorphes et parfois cristallisés [11].

Les matrices organiques pouvant étre divisées en plusieurs catégories

thermoplastiques, thermodurcissables et élastomeres :

> Les thermodurcissables (TD) :
Un matériau thermodurcissable est un polymeére structurel tridimensionnel, qui ne peut pas
revenir a son état solide d’origine apres avoir chauffé en raison des grandes liaisons chimiques
entre les macromolécules [12]. Les résines polyesters insaturées, les résine de condensation
(phénoliques, aminoplastes, furaniques) et les résines époxy sont des résines
thermodurcissables. Les deux principales résines utilisées sont les polyesters (environ 70%) et
les époxys (25%) [13].

Tableau 1.2 : Caractéristiques des résines thermodurcissables [13].

Résines Masse Résistance Module Allongement
volumique (MPa) d’Young (GPa) (%0)
(g/cm?)
Polyesters 1,2 80 4 2,5
Epoxy 1,1-15 130 45 2

> Les thermoplastiques (TP) :
Les thermoplastiques sont généralement des dérivés de monomeres linéaires ou

legerement ramifiés.
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Ces monomeres constituant le motif de base qui est répéte plusieurs fois pour au final
former la chaine polymere [12]. Les principales familles de thermoplastiques, sont les
polyoléfines (les polyéthylenes (PE), les polypropylénes (PP), les plastiques a base de
polychlorure de vinyle (PVC), les polystyrénes (PS), et les polyamides (PA) [13].

Tableau 1.3 : Caractéristiques des résines thermoplastiques [13].

Résines Masse Résistance | Module d’Young Allongement
volumique (MPa) (GPa) (%)
(g/cmd)
Polypropyléne 0,9 30 1,2 20-400
Polyamide 1,1 70 2 200

Tableau 1.4 : Principales différences entre les thermodurcissables et les thermoplastiques

Matrices

Etat de base

résistance au choc
Moulage

Stockage

Résistance thermique
Cycle

Conditions de travail
Mouillabilité des renforts

Ferraille et déchets

1.3. Le polyethyléne

1.3.1. Définition

[14].
TP

Solide prét a I’emploi

Assez bonne

Chauffage + refroidissement
Hlimité

Réduite (sauf nouveau TP)
Court

Propreté

Recyclables

Difficile

TD

Liquide visqueux a
polymériser

Limitée

Chauffage continu

Réduit

Bonne

Long (polymérisation)
Emanations de solvants
Perdus ou utilisés en charges

Aisée

Les polymeres, appelés communément "matieres plastiques”, sont inséparables de notre

environnement et de notre vie pratique. Ils se sont imposés dans tous les domaines de nos

activités : des objets les plus banals jusqua des applications techniques sophistiquées, en

10
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passant par leur utilisation dans les produits d'hygiéne ou alimentaires. Le plus souvent
synthéetiques, quelquefois naturels, ils doivent cet essor & leurs larges gammes de
caractéristiques, (durs, mous ou élastiques, transparents ou opaques, isolants et quelquefois
conducteurs, plus ou moins réesistants aux conditions agressives de leur usage, toujours légers).
Cest la nature particuliere de leurs molécules en forme de chaine, ainsi que la variété des modes
d'assemblage qu'elles adoptent, qui sont a l'origine de cette diversité [15]. Le Polyéthylene est
I’'un des polyméres les plus simples et les moins chers. C'est un plastique. Son nom vient du
fait qu'il est le polymére obtenu par la polymérisation des monomeéres d'éthyléene (CHz = CHy)

en une structure complexe de formule générique :

- (CHZ - CHZ)n -

Figure 1.5 : Schéma représentatif du polyéthylene [15].

Le polyéthyléne est translucide, facile a manier et résistant au froid. Le polyéthyléne est
un thermoplastique. Cette matiére plastique représente a elle seule environ un tiers de la
production totale des matiéres synthétiques et constitue la moitie des emballages plastiques.

Plusieurs millions de tonnes de polyéthyléne sont produites chaque année car c’est un
matériau extrémement polyvalent et important sur le plan économique et écologique. Grace a
sa structure chimique simple, le polyéthylene prime sur la plupart des autres matériaux car il
peut étre réutilisé. Au cours de ces derniéres années, le recyclage des produits usés en PE appris
de plus en plus d'importance : 50% du PE constituant les sacs poubelle sont recyclés. Il existe
différents polyéthylénes classés en fonction de leur densité. Celle-ci dépend du nombre et de la

longueur des ramifications présentes dans le matériau [15].

1.3.2. Réactions de polymérisation de I’éthyléne

Deux grandes méthodes de synthese existent : la polymérisation en chaine et la

polymeérisation par étape (polycondensation) [16].

11
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1- La polymérisation en chaine : C’est une réaction qui dépend non seulement de la nature du
monomere, mais aussi fortement de la nature du centre actif. Les sites actifs localisés peuvent
étre de trois sortes :

v Un radical : donnant naissance a une polymeérisation radicalaire,

v Un carbanion : donnant lieu a une polymérisation anionique,

v"Un carbocation : donnant lieu a une polymérisation cationique [17].
2- La polymérisation par étape : Les réactions de polycondensation sont des réactions par
étapes : la macromolécule est construite suite aux réactions successives entre les groupements
terminaux de molécules monomeres. La poursuite de ce processus conduit a 1’obtention d’un

polymere qui passe souvent par 1’élimination d’une molécule d’eau ou de 1’alcool [18].

1.3.3. Le polyéthylene haute densité
Le PEHD estun :
» Thermoplastique commercial semi-cristallin (typiqguement 70-80%), blanchéatre, semi
opaque.
» Polymere le plus simple et le moins cher.
» Un matériau écologique ; sa fabrication est propre, ne produit que peu de déchets et
n'‘émet pas de substances nocives ; il est recyclables a 100% dont le traitement ne

nécessite que peu d'énergie.
1.3.4. Propriétés de PEHD :

Le tableau se dessous présente quelques propriétés de PEHD [19] :

Tableau 1.5 : Quelques propriétés d’un polyéthyléne a haute densité PEHD (a température
ambiante) [19].

Propriété du PEHD Valeur
Valeur Module d’Young (MPa) 700 a 1400
Résistance en traction (MPa) 18a 35
Conductivité thermique (W/m°K) 0,38a0,51
Température de transition vitreuse Tg (°C) -125
Température de fusion Tf (°C) 135

1.3.5. Mode d’obtention des polyéthylenes a haute densité
La matiere premiere du polyéthyléne est sous forme de granulés noirs principalement

et colorés pour le liseré de couleur déterminant I’application du tube bleu pour les tubes qui

12
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transportent 1’eau potable, jaune pour le gaz naturel. Les granulés sont aspirés par un

aspirateur et stockeés dans une trémie (Figure 1.6) [20,21].

Figure 1.6 : Matiere premiere de PE sous forme de granulés et de tubes en PEHD [20].

1.3.6. Application du PEHD :
Le PEHD est capable de répondre a des exigences techniques pointues et permet ainsi la

fabrication de produits de haute technologie .On va citer quelques applications.

a) Distribution d'eau potable : Aprés une premiére expérimentation dans les branchements,
les hydrauliciens n'ont pas tardé a généraliser les tubes PEHD dans les réseaux de distribution

d'eau potable et dans les réseaux d'adduction.

b) Distribution de gaz : Paradoxalement, les gaziers ont été les premiers a adopter les tubes
PEHD en tant que produit exclusif dans les réseaux de distribution de gaz a moyenne pression

(4 — 8 et jusqu'a 10 bars dans certains pays).

c) Assainissement sous pression : La bonne résistance chimique des tubes ; en PEHD vis-a-
vis de l'agressivité des effluents, ainsi que l'absence de risque de pollution et ce, grace a la
qualité des assemblages (par soudage) et une bonne flexibilité ont conduit tout naturellement
a leur prescription dans les réseaux d'assainissement sous pression, notamment lorsque le trace

s'avere accidenté.

d) Réseaux anti-incendie : Les tubes PEHD s'utilisent de plus en plus dans ce type de réseau,
car ils ne fuient pas et ne se détériorent pas dans le temps sous I'effet de la corrosion, et ce,
grace a leur inertie chimique. Par ailleurs, pour les trongons de réseau hors sol, il y a lieu

d’utiliser des tubes en acier.

13
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e) Dessalement deau de mer : Depuis I'avenement des grands diametres, permettant le
passage de grands débits, I’amenée de 1'eau de mer vers les stations de dessalement se fait
exclusivement en tubes PEHD. Ce quasi-monopole dans une telle application a été obtenu grace
a deux avantages : Une insensibilité a la salinité de I'eau de mer et une flexibilité qui permet

aux conduites de résister durablement aux courants marins sans se détériorer.

f) Emballage : Le polyéthylene a haute densité (PEHD) est utilisé aussi pour fabriquer des
emballages rigides de lait, de produits chimiques et de détergents ainsi que de reservoirs

d’essence pour voitures [22].

I.4. Renfort

Le renfort est un matériau permettant d’améliorer les propriétés de la matrice dans le
but d’assurer des meilleures propriétés du matériau composite a élaborer. Les composites sont
souvent désignés selon la géomeétrie de renfort [23].

Il se présente généralement sous la forme de fibres, dont la conception de 1’orientation
au sein du composite dépend principalement de la direction du chargement mécanique a
supporter .Les caractéristiques recherchees pour les fibres sont : La rigidité et la résistance

mécanique élevée.

Renforts

| |

Organiques Inorganiques

|
S | S

Végétales Polvesters Aramides |
l l Céramiques Meétalliques
Coton Bois l
Papier i ' l i
Jute

Verre Carbone Bore

Figure 1.7 : Classification des Renforts [24].
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I.4.1. Présentation des fibres naturelles

Les fibres naturelles sont utilisées depuis 3000 ans dans les composites, par exemple
dans I'ancienne Egypte, ol la paille et d'argile étaient mélangés pour construire des murs. Au
cours de la derniére décennie, les composites renforcés de fibres naturelles ont recu une
attention croissante, tant aupres du monde universitaire que de diverses industries. 1l existe une
grande variété de fibres naturelles qui peuvent étre utilisées pour le renforcement ou comme
charges (Figure 1.8) [25, 26].

Les fibres
Végétales

Tige
(Liberiennes)

Tige (dures)

Figure 1.8 : Classification des fibres végétales [27].

1.4.2. Classification des fibres naturelles
On peut subdiviser les fibres naturelles en trois grands groupes selon leur origine [28].
« les fibres végétales qui comprennent les fibres provenant des différentes parties de la plante.
« Les fibres animales qui proviennent des poils, telle que la toison animale, et des sécrétions
telle que la soie ;
* Les fibres minérales comme 1’amiante.
Il existe une grande variété de fibres naturelles qui peuvent étre utilisées pour le

renforcement ou comme charges.

15
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R/

% Les principales catégories de fibres agricoles sont :

« Fibres libériennes : extraites de la partie extérieure de la tige (lin, chanvre, jute, kénaf,
ramie...)

« Fibres extraites des feuilles : fibres de sisal, de bananier, de palmier. . .

« Fibres extraites de poils séminaux des graines : fibres de coton, de kapok. . .

« Fibres extraites de 1’enveloppe du fruit : fibres de coco. . .

« Fibres extraites des tiges ou des troncs : paille de blé, de riz, d’orge ou d’autres cultures

telles que le bambou [23].

1.4.3.La Composition chimique des fibres végétales

La biomasse végétale est constituée de plusieurs macromolécules étroitement liées
entre elles au sein de la paroi végétale.

Comme nous I’avons vu précédemment les composées les plus majoritaires sont la
cellulose, I’hémicellulose, les pectines et les lignines. Ces différents constituants sont agencés
de maniére trés complexe.

Dans le bois, la cellulose est concentrée a l'intérieur de la fibre. Les parois extérieures
de la fibre sont composées principalement de lignines et d'hémicelluloses et les lamelles de
jonction inter fibres sont composées presque uniquement de lignine. Un réseau supplémentaire
de pectines augmente la complexité de la matrice. Le réseau polysaccharidique peut également

étre solidifié par un réseau secondaire de protéines.

,3’
"‘s-

! §angle
/ mxcroﬂbrullal

Fibrilles
de cellulose

Figure 1.9 : Disposition hélicoidale des fibrilles de cellulose dans une fibre végétale [29].
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Microfibril £
@ 20nm

*~ Macrofibril

Figure 1.10 : Structures schématique d'une fibre végétale.

Tableau 1.6 : Composition chimique de quelques fibres végétales [30,31].

Fibres Cellulose (%) | Hémicellulose(%0) | Pectine (%) | Lignine (%)
Genét d’Espagne 44 5 16,3 13,3 18,5
Jute 70 14 2 18
Cotton 93 3 3 1
Lin 71 19 1 2
Ramie 75 15 2 1
Sisal 73 13 1 7
Alfa 45 24 - 24

1.4.3.a. Lacellulose
La cellulose représente le polymére le plus abondant dans la surface de la terre, avec une

production mondiale annuelle estimée a environ 1,3.10%° tonnes. Ce polymére est 1’un des
principaux composants de la cellule végétale. 1l s’agit d’un polymére linéaire « D-
anydroglucopyranose », constitué de successions d’unités reliées entre elles par des liaisons
glycosidiques B-1.4. Chaque unité de cellulobiose est composée de deux glucoses. La cellulose
est insoluble dans la plupart des solvants, a cause de son organisation, qui elle, est

majoritairement cristalline [32].

OH

HO O
OH

HO Q HO OH
®

OH

Figure 1.11 : Structure de la molécule de cellulose [33].
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1.4.3.b. L’hémicellulose
L'hémicellulose est le deuxieme matériau organique le plus abondant sur terre apreés la
cellulose. Elle posséde une structure différente. Il s’agit des polysaccharides a chaines plus
courtes et a structure amorphe. Elle est composée de sucres neutres : xylose, arabinose,
galactose, glucose, mannose, et d’acides uroniques.
La structure chimique de I’hémicellulose est variée selon 1’origine de I’espece végétale,
le type cellulaire, la localisation dans la paroi ou bien encore 1’age des tissus. Ce polymere est
caractérise aussi par la solubilité dans le milieu alcalin. Le degré de polymerisation de ce

polysaccharide a 1’état naturel est compris entre 200 et 300 selon I’espéce [32].
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Figure 1.12 : Principe aux constituants des hémicelluloses [34].

1.4.3.c. Lalignine

La lignine est le composant liant dans les tiges d’alfa et en général dans les plantes. C’est
le liant entre les fibres formant des faisceaux ou des tiges. Sans la lignine, les tiges d’alfa
n’existeraient pas. L’extraction des fibres consiste en la libération des fibres ultimes en
dégradant les composants non-cellulosiques comme la lignine. L’élimination de la lignine est
appelée la delignification. Une structure de base (Figure 1.13) de la lignine existe avec deux
groupes fonctionnels qui peuvent varier, ainsi réalisant plusieurs molécules différentes de
lignine. Par conséquent en réalité, le nom « la lignine » n’est pas correct car il s’agit de plusieurs
molécules. Il est donc mieux de parler « des lignines ». Les liaisons covalentes sont relativement
fortes, concluant & une bonne résistance biologique et chimique. C’est pour cela que
I’élimination de la lignine afin d’obtenir des fibres d’alfa est difficile. Les propriétés

mécaniques des lignines sont faibles [35].
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La lignine est une macromolécule extrémement hétérogéne composée de polymeéres
aromatiques. Elle représente, apres les polysaccharides, le polymere naturel le plus abondant
sur terre. Elle participe a la rigidité structurale des parois cellulaires et protége les plantes contre

I’attaque des organismes pathogénes. La lignine est une molécule a trois dimensions composée
d’unités de phényle propane [36].
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Figure 1.13 : Exemple générique de la molécule de la lignine [37].

Figure 1.14 : Composition chimique des fibres de Diss en matiere séche (% en poids).
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1.4.4. Structure de la fibre végétale

La fibre végétale est un composite en elle-méme. Le renfort est constitué par les couches
de microfibrille cellulosiques en partie cristalline. Ce dernier est enrobé d’une matrice
polysaccharidique amorphe (hémicellulose et pectine) qui est associée par liaison hydrogéne et

covalentes a la lignine [38].

La fibre végétale est composée de plusieurs parois parall¢les a I’axe de la fibre et disposée
en couche superposeée dans le sens radiale. Ces différentes couches qui forment la lamelle
mitoyenne, la paroi primaire et la paroi secondaire. Ces dernieres bordent un lumen de diamétre
variable suivant 1’espéce. La paroi secondaire est composée de trois couches de microfibrilles

(S1, S2, S3) (Figure. 1.15).

| ————— PLANCHE
{ STRUCTURE
— ANATOMIQUE

CELLULE

PAROI
CELLULAIRE
L

L: lumen
S1+52+53 : paroi secondaire
P paroi primaire

LM : lamelle mitoyenne

Figure 1.15 : Structure du bois (observations multi échelles) [39].

1.4.5. Propriétés mécaniques de la fibre végétale

Il est tres difficile de présenter un tableau qui répertorie toutes les propriétés des fibres
lignocellulosiques. La grande variabilité constitutive et anatomique de la fibre végétale
implique une variabilité de leurs propriétés mécaniques.

La faiblesse de la masse volumique des fibres végétales (1,2 a 1,5 g/cm?) confére a ces
matériaux des propriétés mécaniques spécifiques intéressantes. Les fibres longues ont des
contraintes en traction plus faibles que les fibres courtes, du fait que les premieres ont de plus
grandes probabilités de contenir des défauts de formation.

La cellulose cristalline est I’un des polymeres ayant un module d’élasticité relativement

plus élevé (90-137 GPa), comparé a celui de la fibre de verre qui est de 75 GPa.
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Ainsi un taux de cristallinité de la cellulose d’une fibre élevé est indicateur de propriétés

mécaniques élevées.

Les fréquents défauts structuraux (Figure 1.16) observés de la surface des fibres sont
des conséquences de la grande variabilit¢ de morphologie, de composition chimique, de

structure et de comportement mécanique spécifique de ces fibres [40].

Figure 1.16 : Exemple de défaut structural sur une fibre de lin [40].

L’angle micro fibrillaire explique en partie la déformation élastique de la fibre végétale
et des lors son allongement a la rupture en traction. En effet, sous 1’action de forces de traction
relativement faibles, la fibre lignocellulosique subit une déformation réversible du fait de
I’alignement progressif des microfibrilles cellulosiques avec 1’axe de la fibre et une déformation

élasto-viscoplastique des polymeres amorphes [40].

Si la sollicitation de la fibre est plus forte, la déformation de celle-ci entre dans une
phase irréversible qui peut se poursuivre jusqu'a la rupture. Un angle micro fibrillaire élevé
suppose une deformation élastique plus importante pour une sollicitation de la fibre entraction
faible [41].

Le tableau ci-dessous présente les propriétés mécaniques des fibres naturelles en

comparaison avec certaines fibres de renforcement conventionnelles.
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Tableau 1.7 : Propriétés mécaniques des fibres naturelles en comparaison avec des fibres de

renforcement conventionnelles [38].

Fibre Densité (g/cm®) | Allongement(%) | Résistance a la Module de

traction (MPa) | Young (GPa)

1.4.6. Application des fibres naturelles

Les fibres naturelles, en particulier les fibres végétales sont trés fréquentes dans notre
quotidien ; notamment dans les textiles, les cordes, les toiles et les papiers. Actuellement, avec
I’intérét croissant pour les produits respectueux de I’environnement, les fibres naturelles ont
réussi a occuper une place importante en tant que renfort dans les composites [42- 44].Tout
d’abord, ces fibres trouvent une gamme d’utilisation trés importante dans le domaineautomobile
et batiment. Les domaines d’applications et parts de marché des composites a fibres naturelles
sont présentés dans le Tableau 1.8.
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Tableau 1.8 : Domaines d’applications et parts de marché des composites a fibres naturelles

[45].
Domaine d’application Part de marché
Batiment 30%
Industrie automobile 25%
Equipements industriels 10%
Electronique 9%
Sport 8%
Construction navale et industrie de I’acier 6%
Génie électrique 6%
Industrie de I’aviation et I’espace 3%
Médecine 1%
Chemins de fer 1%
Eoliennes 1%

1.4.7. Intérét de I’utilisation des fibres naturelles

D’une manicre générale, 1’utilisation des fibres naturelles comme renfort de matériaux

composites se justifie pour :

%+ Valoriser une ressource locale dans des pays peu industrialises, les composites a fibres
naturelles ouvrant de nouveaux debouchés aux produits agricoles ;

% Développer des matériaux et des technologies prenant en compte les impacts sur
I’environnement. Les fibres naturelles sont des matériaux de qualité qui se fabriquent et
se recyclent naturellement sur terre depuis des millions années (matériaux
biodégradables et renouvelables par culture) [46].

Les principaux avantages des fibres naturelles (Tableau 1.9) sont leur colt, leur légerete, leur
disponibilité et leurs propriétés mécaniques spécifiques élevées. Grace a un compromis idéal
rigidité/résistance/légereté, les composites renforcés par des fibres végétales concurrencent

efficacement les matériaux traditionnels contenant des charges ou fibres minérales.
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1.4.8. Avantages et inconvénients des fibres naturelles

Tableau 1.9 : Avantages et inconvénients des fibres végétales [47].

Avantages Inconvenients

Faible colt Absorption d’eau.

Leurs propriétés mécaniques sont spécifiques | Faible stabilité dimensionnelle.
importants (résistance et rigidité).

Non abrasif pour les outillages. Biodégradabilité
Neutre pour 1’émission de Coa. Faible tenu thermique (200 & 300°C max).
Demande peu d’énergie pour étre produite. Fibres anisotropes

Pas d’irritation cutanee lors de lamanipulation | Variation de qualité en fonction du lieu de
des fibres, leurbiodégradabilité. croissance, de la météo.

Pas de résidus aprés incinération Pour des applications industrielles demande
la gestion d’un stock

Bonne isolation thermique et acoustique Renfort discontinu

Ressource renouvelable

I.5. Etat de I'art sur les fibres de I'étude
1.5.1. Quelques Genéralités sur le matériau bois

Le bois est un matériau hygroscopiqgue, anisotrope et hétérogéne (Cloutier, 2005 [48]).
Il tend constamment vers un équilibre hygrothermique avec l'air qui I’entoure : a cet équilibre
correspondent une teneur en humidité ainsi que des propriétés définies du bois. Au regard de
son anisotropie, le bois ne présente pas les mémes caractéristiques physiques et mécaniques
dans toutes les directions. On lui reconnait trois directions principales : la direction

longitudinale (L), la direction tangentielle (T) et la direction radiale (R) (Figure 1.17).
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(M

Orientation
des fibres

Figure 1.17 : Directions principales dans une piece de bois.

L’ hétérogénéité du bois a pour origine sa composition en différents ¢léments résultants
du métabolisme de l'arbre. En outre, le bois présente des variabilités étendues sur plusieurs
aspects tels que les caractéristiques morphologiques et chimiques. Cette variabilité rend

I’utilisation du bois plus complexe.

1.5.1.1. Anatomie du bois

Le bois est un ensemble de tissus cellulaires, hétérogénes et organisés qui constituent
la masse principale du tronc des arbres (Harrington, 1998 [49]). Ces tissus naissent suite au
fonctionnement de 1’assise génératrice libéro-ligneuse, appelée également cambium, située sous
I’écorce. Les essences de bois sont généralement classées en deux grands groupes, désignés
sous le nom de résineux et de feuillus. Les feuillus sont des végétaux plus évolués que les
résineux. Ils sont caractérisés par un bois plus complexe, des cellules plus spécialisées, des
plans ligneux plus variés et leur identification est généralement plus facile. Les réles de
conduction de la seve et de soutien mécanique sont principalement assurés par les vaisseaux
et les fibres ligneuses. Quant aux résineux, végétaux plutét primitifs, ils présentent des cellules
de bois peu spécialisées et un plan ligneux simple. Les trachéides longitudinales constituent
environ 90 % du volume du bois des résineux. La Figure 1.18 illustre la structure anatomique

d’un bois de résineux.
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Figure 1.18 : Différentes échelles d'observation d'un bois de résineux : les tissus, la cellule et
la paroi cellulaire (Harrington, 1998 [49]).

1.5.1.2. Composition chimique du bois

Chimiquement, le bois se compose presque toujours de 50% de carbone, 42%
d'oxygeéne, 6% d'hydrogene, 1% d'azote et 1% de matieres minérales (qui se trouvent dans les
cendres).

La matiére principale constitutive du bois est la cellulose (CsH100s)n, qui entre 50%
dans la composition de 20 a 30 % de lignine [50].

Au niveau moléculaire, le bois est constitué principalement de bio polymeres : la
cellulose (40-50%), la lignine (15-35%) et les hémicelluloses (20% environ). A ces trois
constituants, viennent s’ajouter des substances extractibles de nature organique et des

substances minérales (cendres) [51].
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c : Cellulose. hémicelluloses et pectines d : Cellulose, hémicelluloses. pectines, protéines

Figure 1.19 : Représentation schématique d’une fibre de bois [52].

1.5.2. Fibre de liege (origine, composition, propriétés, application)
1.5.2.1.0rigine

Le liége est un matériau vivant et naturel, provenant d'une variété de chéne-liege qui
reconstitue son écorce dées quelle est prélevée chaque année. L'arbre produit une épaisseur de
liege variant de 1 a 10 mm selon I'age déja acquis par I'écorce elle-méme. Chaque accroissement
annuel est séparé du précédent par une ligne brune bien déterminée. Du pointde vue thermique
et acoustique le liege est un tres mauvais conducteur. Sa premiére utilisationen tant qu'isotherme
remonte tres tot dans I'Antiquité dans la fabrication de ruchers. En ce qui concerne sa place dans
la construction, on retrouve quelques traces des premiers emplois comme isolant thermique,
parmi les populations primitives d'Afrique du Nord qui l'utilisaient en plaque et mélangé avec
de l'argile pour la construction des murs de leurs habitations
.L'habitat naturel du chéne- liége est le pourtour du bassin méditerrané occidental (présent
depuis plus de 60 millions d'années). L'aire naturelle de la subéraie mondiale est d'environ
2687000 hectares repartis principalement sur sept pays (Figure 1.20). Les principales subéraies
algériennes sont situées essentiellement en zone sub- humide au nord, et entre I'Algérie et la

frontiére Tunisienne, ou elles s'étendent de la mer jusqu'a 1200 m d'altitude [53].
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Figure 1.20 : Répartition mondiale des subéraies.

1.5.2.2. Composition
Il n’est jamais superflu de rappeler les propriétés uniques du liege qu’aucun autre

produit, qu’il soit naturel ou artificiel, n’a jusqu’a nos jours pu égaler :

e Léger,

e Imperméable aux liquides et aux gaz,

e Elastique et compressible,

e Excellent isolant thermique et acoustique,

e Incombustible,

e Trés résistante a la friction
Ces multiples qualités du liege s’expliquent quand on étudie la composition exacte de ce
matériau trés spécial. Le liége est en fait un tissu végétal composé de icro cellules, ayant en
général une forme polyédrique. Dans un centimétre cube de liege, on compte ainsi prées de 40
millions de cellules. Les espaces intercellulaires sont remplis d'un mélange gazeux, identique
a celui de l'air. Les caractéristiques spéciales du liege sont ainsi dues a la structure alvéolaire
du tissu subéreux et a la nature de ses membranes cellulaires. L’analyse de la composition
chimique de ce matériau permet d’identifier les différents composés et leur proportion en taux
moyen :

e Subérine (45%) - Composant principal des parois des cellules du liége, responsable de

son élasticité.
e Lignine (27%) - Elément qui contribue a la liaison entre les divers composants.
e Polysaccharides (12%) - Composants des parois des cellules du liége qui contribuent a
la définition de sa texture.
e Tanins (6%) - Composes qui déterminent la couleur.

e Cireux (5%) - Composés hydrophobes qui assurent de 1I’imperméabilité.
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e Divers (5%) - Minéraux, eau, glycérine et autres.

On constate ainsi que la composante principale du liege est la subérine, un mélange d’acides
organiques a partir duquel se forment les parois de ses cellules, en empéchant le passage d’eau
et de gaz. Les propriétés de la subérine sont uniques, car c’est un composant insoluble dans

I’eau, I’alcool, I’éther, le chloroforme, I’acide sulfurique concentré, etc...

Chaque cellule de cette trame a la forme d’un prisme minuscule, pentagonal ou
hexagonal, dont la hauteur ne dépasse pas les 40 a 50 micrométres (un micromeétre = milliéme
d’un millimetre). Les cellules plus petites mesurent 20 ou méme 10 micrometres. Qu’elles
soient grandes ou plus petites, toutes ces cellules sont gorgées d’un mélange de gaz qui
ressemble a 1’air. Une planche de liege contient environ 60% d’¢éléments gazeux, ce qui
explique son extraordinaire légeéreté. Cet aggloméré de petites alvéoles est responsable de la
compressibilité inégalable du liege. Simultanément, grace a I’imperméabilité que la subérine
donne aux parois de la cellule du liége, celle-ci devient hermétique. Le gaz qu’elle contient ne
peut en ressortir, ce qui explique I’¢lasticité et la mauvaise conductibilité¢ thermique du tissu

subéreux [53].

Composition chimique du liege

Glycérine, La subérine

Les céroides

Les tannins

Les polysaccharides La lignine

Figure 1.21 : La composition chimique du liege.  Figure 1.22 : Microparticules de liege

1.5.2.3. Ecorce (le liege)

1.5.2.3.a. Lalevée du liége
La levée du liege se déroule en 2 étapes :

% Le premier démasclage : c’est la récolte du liege male. On dit alors que 1'arbre est mis en
production, puisque le liege méle, sans grande valeur, est retiré afin que se développe du

liege femelle, économiquement plus intéressant car de meilleure qualité ;

¢ La levée périodique du licge femelle : La premicre récolte s’effectue lorsque 1’age de
I’arbre atteint 25 ans, et peut €tre renouvelée environ tous les 8 a 12 ans, jusqu’a environ

120 ans. Cette récolte doit avoir lieu entre juin et aolt [54].
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1.5.2.3.b. Anatomie du liege

De point du vue botanique, ce que nous appelons écorce représente la croissance en
épaisseur ou croissance secondaire de la tige. Cette croissance découle de I’activité de
méristemes situés a la périphérie de la tige : le cambium et le phellogéne (ou zone subéro
phellodermique). Cette structure secondaire va se recouvrir d’un tissu de revétement appelé le

péri derme.

Liege

Assise génératrice A
subérophellodermique

Phelloderme

Liber (circulation >
de seve élaborée)

Assise génératrice
libéroligneuse (= cambium

))
Aubier (circulation
de séve brute)

Duramen

Figure 1.23 : Coupe transversale schématique d’une tige de Chéne-liege [55].

Le liege de la premiére récolte n’est pas d’assez bonne qualité pour prétendre acquérir une
valeur commerciale. C’est seulement lorsque 1’arbre atteint une vingtaine d’années qu’un
nouveau phellogene se forme a quelques millimétres sous le premier. Le liége produit par ce
nouveau phellogene, s’épaissit trés rapidement et, dix ans apres, il est assez épais (27 mm) pour
étre prélevé de I’arbre. Ce phénomene se répete environ tous les neuf ans (donc la récoltese fait
tous les neuf ans) durant toute la vie de 1’arbre. I y a une différence significative entre la
premiére récolte et les récoltes successives [56]. Le premier liege récolté est appelé liege vierge
; il estirrégulier dans sa structure, épais, dense et rugueux (Figure 1.24 (a)). Lors de la deuxiéme
récolte ou premiere reproduction (neuf ans apres), le liege possede une structure déja plus
réguliere, plus lisse et intacte. La meilleure qualité de reproduction du liege est appelée « liége
femelle » (Figure 1.24 (b)).
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Figure 1.24 : Différents types de liége : (a) liege vierge, (b) liege femelle [57].

1.5.2.4. Propriétés

» Sa densité est faible : 0,24.

* Le liége est chaud au toucher cela veut dire qu’il absorbe la chaleur ambiante pour la garder
assez longtemps mais il ne conduit pas la chaleur, en revanche il la garde dans I’espace vitale
(méme par épaisseur réduite).

« Il protege 1’arbre du froid et des intempéries tout en lui permettant de respirer par de minces
canaux appelés lenticelles.

» Une imperméabilité élevée : Il est formé de minuscules logettes remplies d’air et délimitées
par une paroi souple et imperméable a I’eau.

« Difficilement inflammable : en plus de sa souplesse, il se décompose lentement et résiste
relativement bien eu feu.

* Il est antistatique (hygiénique), il n’attire et ne retient pas la poussiére contrairement a bon
nombre de matieres synthétiques.

* L’imputrescibilité lui assure une grande durabilite.

« 100% naturel, biodégradable, recyclable.

1.5.2.5. Application :

Son utilisation principale reste bien sar le bouchon, ou plutét les bouchons, tant il en existe
des différentes sortes : le bouchon en liege naturel, le bouchon en liege colmaté, le bouchon en
liege aggloméré, le bouchon technologique. Au-dela du traditionnel bouchon, il faut aussi
souligner que le liege est employé en quantité tres faible, mais parfois irremplacabledans de
nombreux domaines. Les produits, aprés transformation, sont principalement destinés aux

activités industrielles suivantes :
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e La construction en général (isolement thermique et acoustique, revétement,
décorations, cloisons) ;

e L'industrie du froid (chambres froides et transports frigorifiques) ;

e Laconstruction navale (isolation, revétement, décoration) ;

e L'industrie de I'automobile (joints) ;

e L'industrie des transports (isolation thermique, acoustique et vibratoire) ;

e L'industrie mécanique en général (joints d'étanchéiteé) ;

e L'industrie textile et la fabrication de chapeaux ;

e L'industrie chimique, pharmaceutique et la parfumerie (bouchage et conditionnement
des produits) ;

e L'industrie de la péche (bouées, flotteurs) ;

e L'industrie de la chaussure (semelles, talons,) ;

e L'industrie des emballages (granulés et laine de liege) ;

e La fabrication d'articles de sport (articles de péche, raquettes, panneaux, balles) ;

e Lachasse (bourre de cartouches) ;

e La fabrication darticles de maison (nappes, boites de rangement, cadres, divers
matériels de bureau) ;

e Lamusique (isolant phonigue particulierement performant dans les basses et moyennes
fréquences ; cette utilisation nécessite des planches de liege de toute premiere qualité)

e La cristallerie (pour ses propriétés abrasives) ;

e La pyrotechnique (feux d'artifice) ;

e L’industrie spatiale (comme isolant thermique dans les navettes spatiales ; il fut
dailleurs classé dans la catégorie des " matériaux stratégiques " par les U.S.A. pendant
la 2eme Guerre Mondiale) [58].

1.6. Les parametres influencent sur les matériaux composites
1.6.1. Influence du taux de renfort

L’augmentation du pourcentage de renforts améliore quasi systématiquement la rigidité
d’un composite. Cependant, une trop grande quantité de renforts implique une adhésion plus
difficile qui conduit a une baisse de performances dans certains cas. D’apreés la littérature, il est

assez peu fréquent de trouver des composites fabriqués qui contiennent un
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pourcentage de fibres supérieur a 50-60%, sans rencontrer de nombreuses difficultés lors du

moulage [59].

1.6.2. Influence de I’orientation et de la dispersion du renfort

Il est évident que la dispersion du renfort qui conduit a un mélange plus ou moins intime
des composants est un paramétre qui influence les propriétés physicomécaniques du composite.
En effet les particules ou renforts ont tendance a se regrouper et a s’agglomérer ce qui crée des
défauts. L’orientation des fibres génére une anisotropie, qui détermine des axes forts, pour le
matériau, selon lesquels les fibres seront sollicitées longitudinalement (direction la plus
résistante de la fibre). Ont étudié¢ a 1’aide de deux extrudeuses le role de la dispersion des
renforts (farines, fibres). Les deux types de mélanges ont été réalises afin de déterminer
I’importance du ratio géométrique et de ’homogénéisation du mélange. Les résultats montrent
que I’amélioration du processus de mélange permet une augmentation du module d’élasticité et

de I’élongation a la rupture supérieure a 10% [60].

1.6.3. L'effet de I'humidite

Les propriétés mécaniques des composites renforces par des fibres naturelles peuvent
étre réduites en grande partie dans des conditions humides. C'est une préoccupation profonde
car il y a des potentielles d’applications extérieures, ou 1’absorption d'humidité peut avoir une
influence significative sur ces matériaux. Les liaisons entre les fibres naturelles (qui contiennent
I'nydroxyle et d'autres groupes polaires) et les matrices relativement hydrophobes de polymeére
seraient affaiblies avec la prise d'eau élevée. L’interface affaiblie va causer la réduction des
propriétés mécaniques des composites. Par conséquent, I'effet de I'humidité sur les propriétés
mécaniques est essentiel pour les applications des composites renforcés par des fibres
naturelles. A cet égard, la résistance a I'eau de ces matériaux a pu étre améliorée par la

modification des fibres [61].

1.6.4. Influence de la morphologie des fibres

La morphologie des fibres inclut aussi d’autres paramétres que la longueur des fibres,
comme leur diamétre, I’épaisseur des cellules et le diamétre des lumens. Ces paramétres varient
tous a divers niveaux, en fonction de la nature des fibres. Les fibres de bois sont caractérisées
par un rapport L/D élevé, mais sont souvent réduites en farine pour en faire des composites

bois/polymere. Les traitements de surface des fibres réduisent considérablement le
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rapport (L/D), mais augmentent considérablement 1’adhésion et les propriétés mécaniques
[62].

1.6.5. Adhésion fibre-matrice

Les phénomenes d’adhésion aux interfaces fibre-matrice jouent un réle essentiel sur les
propriétés des matériaux composites. De telles interfaces sont le siege de phénomeénes physico-
chimiques complexes dus aux interactions moléculaires entre deux matériaux de nature et de
propriétés différentes, pouvant conduire a la formation de véritables interphases aux propriétés
intrinséques. Ces interfaces et interphases doivent étre en mesure de supporter toutes les
contraintes mécaniques, résiduelles ou externes, et de les transmettre de la matrice ala fibre pour

que les matériaux composites présentent les propriétés mécaniques a 1’usage requises [63].
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Chapitre 11

Rappels bibliographiques

Ce chapitre résume quelques rappels bibliographiques sur les travaux relatifs aux

composites polymere/charge cellulosique.

J. W. Kim et al (2008) [1] ont étudié le comportement mécanique de diverses farines de bois
obtenues d’arbres d’espéces différentes (cerisier, cédre rouge, oranger, pin, érable, chéne...).
Les différents composites obtenus par injection, ont montré une légere différence, mais
statistiquement significative, de la résistance en traction et du module d’Young. Les auteurs ont
suggeré que différentes espéces peuvent étre utilisées pour la fabrication de composites. Mais
le choix de ’espéce peut affecter les propriétés mécaniques. Ils rejoignent dans leur conclusion
I’étude précédente dans le fait que les différences existantes entre chaque espéce influent sur la

morphologie et la chimie de surface du composite.

H. S. Yang et al (2006) [2] ont démontré 1’influence du procédé de transformation sur la
dispersion, en conséquence sur les propriétés mécaniques de composites PP/Farine de cosse de
riz et celles du PP/Farine de bois. lls ont trouvé que les propriétés mécaniques en traction des
composites préparés par une extrudeuse a double vis sont meilleures que celles decomposites
préparés par une mono vis. Ceci est expliqué par I’amélioration de la dispersion des charges
dans la matrice. La résistance en traction et le module des composites ont montré une
amélioration méme en absence de 1’agent modifiant Avec ’incorporation de cet agent, ce
progreés est beaucoup plus important pour les composites obtenus avec une double vis.

Ces conclusions, ont confirmé 1’étude réalisée ultérieurement par A. K. Bledzki [3] et qui ont
trouve aussi des propriétés mecaniques intéressantes de composites PP/Fibre de bois préparés
avec une extrudeuse a double vis, par rapport a celles de composites obtenus par des mélangeurs
internes a différents taux de cisaillement.

La proportion de bois dans les CBP est un parametre qui a été beaucoup étudié (Soucy,
2007). Généralement, I’ajout de farine de bois dans une matrice plastique augmente sa rigidité,
mais diminue sa résistance, Yam et al. (1990)[4] ont conclu que la rigidité en flexion et en
traction des CBP augmente avec la proportion massique de bois (de 0 a 60 %) tandis quela

résistance en traction et la résistance a I’impact diminuent.
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S. J. Kim et al (2008) [5] ont réalisé une étude comparative sur les propriétés mécaniques de
composites PP/Fibre de bois et PP/Fibre de coton. Ils ont remarqué que la résistance en traction
de composites PP/FB est conditionnée par la qualit¢ de I’interphase. Cette résistance est
meilleure pour de fortes interactions qui permettent un meilleur transfert des efforts a la matrice
a travers ’interphase. A I’inverse, les composites PP/Fibre de coton exhibent un comportement
différent indépendant de la qualité de I’interphase. Selon ces auteurs, ceci démontre que la
résistance en traction des composites ne dépend pas seulement de 1’adhésion interfaciale, mais
peut dépendre aussi, de la taille des charges, de leur nature hydrophile et notamment de la nature
chimique. D’un autre c6té, ils ont pu montrer que la résistance en flexion de ces composites

dépend, en plus, du grade de la matrice utilisée.

Carla Vilela et al [6] Ont étudié la valorisation de la poudre de liege servant a élaborer un
nouveau composite a matrice bio polymere. lls ont constaté une bonne interaction entre les deux
composants et ont obtenu un matériau souple en diminuant le module d’Young a des

pourcentages élevés de la poudre de liege.

Julson et al (2004) [7] ont étudié les propriétés mécaniques de CBP moulés par injection avec
différentes tailles de farine de bois (420, 250, 177um). Les résultats de cette étude ne permettent
cependant pas de faire des liens entre la taille des particules de bois et les propriétés mécaniques
des CBP. Stark et Rowlands (2003) [8] ont comparé les propriétés mécaniques de CBP a base
de farine de pin a d’autres a base de fibres de bois de feuillu, obtenues par défibrage mécanique.
IIs ont utilisé de 20 et 40 % en poids de bois dans une matrice de PP et le procédé de moulage
par injection.

L’utilisation de fibres qui ont un rapport L/D élevé comparativement aux particules de
farine augmente le MOR des CBP en flexion et en traction, augmente parfois le MOE et a un
faible effet sur I’énergie d’impact. Cette étude meéne a un résultat important : les propriétés

mécaniques des CBP varient avec le rapport L/D, et non avec la longueur des particules.

Mansur et al (2002) [9] notent que de petites particules bien dispersées augmentent
géneralement les propriétés mécaniques. Le poly (méthyléne (polyphenyl isocyanate)) s’est
avéré étre le plus prometteur des trois agents de couplage. De plus, les composites contenants
une teneur de 30% en fibre de bois fournissent de bonnes propriétés mécaniques. En effet au-
dela de cette proportion, de nombreux problémes comme la faiblesse des liens mécaniques
apparaissent. L’augmentation de la quantité de bois s’aveére bénéfique si elle est accompagnée

d’une amélioration de 1’adhésion interfaciale.
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S. M. Sapuan et al [10] Le but de cette étude etait de déterminer les propriétes de traction des
composites de polystyréne renforcés par des fibres courtes de palmier. L’augmentation de la
charge des fibres dans la matrice de PS améliore le module de traction. Cependant, larésistance
a la traction a diminué avec l'augmentation de la charge des fibres a cause de la mauvaise
compatibilité entre l'interface de surface des fibres et la matrice. Elle peut étre amélioree par

I'introduction d'un traitement de surface sur les fibres.

S. Mishra et al [11] ont étudié I’effet de 1'utilisation des fibres de la banane, du chanvre, et de
sisal comme charges pour le renforcement des composites de polystyréne avec des taux de
55:45, 50:50, 45:55, 40:60 en poids (fibre- matrice). Les fibres naturelles ont été traités avec de
I'anhydride maléique.

Le module d'Young, module de flexion, résistance aux chocs et la dureté Shore- D ont
tous diminué avec l'augmentation de la teneur en fibres non traité dans les matériaux
composites. Tandis que la contrainte a la traction et la contrainte a la flexion ne montrent pas
une tendance spécifique avec l'augmentation de la teneur en fibres dans les matériaux
composites. Les composites en fibres de sisal présentent la plus forte résistance mécanique pour
tous les rapports.

Le traitement des fibres par I’anhydride maléique améliore les propriétés mécaniques, telles
gue son module d"Young, le module de flexion, contrainte a la traction, contrainte a la flexion,
résistance aux chocs et la dureté Shore-D par rapport aux composites de fibres non traitées. Elle

est due au phenomeéne de l'estérification de fibres.

Mirbagheri et al [12] Ont étudié les composites hybrides de polypropyléne renforcé de farine
de bois / fibre de kénaf selon un rapport fixe fibre / plastique de 40:60 et des rapports variables
des deux renforts, a savoir 40:0, 30:10, 20:20, 10:30 et 0 :40 en poids. Le polypropylene a été
utilisé comme matrice polymere, et de la farine de bois de 60 a 100 mesh (149 um a 250 pum)
et les fibres de kénaf de 40 a 80 mesh (177 pm a 400 pum) ont été utilisées comme fibre et
renforcement de particules, respectivement. L'anhydride maléique et le peroxyde de dicumyle
ont également été utilisés comme agent de couplage et initiateur, respectivement. Des essais de
traction statique ont été effectués pour étudier le comportement mécanique des composites
hybrides, I'effet hybride sur le module élastique des composites a également été étudié. D’aprés
I’analyse du rapport d'aspect des deux fibres naturelles avant et aprés transformation en
composites, les fibres de kénaf presentaient des rapports d'aspect considérablement plus elevés
que la farine de bois., le module de traction et la resistance a la traction ont eté améliorés

lorsque des fibres de kénaf ont été ajoutées au systeme PP/FB
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(Figure 11.1). Les valeurs de la résistance a la traction augmentent régulierement lorsque le
rapport des fibres de kénaf augmente, une augmentation constante des valeurs de rigidité est
également observée lorsque la fraction de fibre de kénaf est augmentée, cela signifie un
renforcement plus élevé des fibres de kénaf par rapport a celui de la farine de bois. Par
conséquent, on s‘attendrait que les composites hybrides contenant de plus grandes proportions
de fibres de kénaf aient un module élastique plus élevé, et la matrice polymere présente le
module le plus faible. Et donc I'hybridation améliorer les propriétés mécaniques des composites
plastiques a fibres naturelles, en ajoutant des fibres plus longues (comme kénaf) aux composites

plastiques /farine de bois.
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Figure 1.1 : Variations de la résistance a la traction et du module dans diverses formulations

de composites.

Alavudeen et al [13] Ont etudié l'effet des motifs de tissage et de l'orientation aléatoire sur les
propriétés mécaniques des composites a base de polyester renforcés de fibres de banane et du
kénaf. Les composites ont été préparés a la main avec deux motifs de tissage différents, a savoir
le type uni et le type sergé. La Figure 11.2 montre les différents modeles de compositestissés
de bananes, de kénaf et de tissus hybrides. La résistance a la traction des composites
kénaf/polyester est plus élevée que celle des composites banane/polyester, quel que soit le motif
de tissage comme le montre la Figure 11.2, cela ne semble pas surprenant car la résistance des
fibres de kenaf est plus élevée que celle des fibres de banane. Cependant, l'augmentation de la
résistance a la traction du kénaf uni (KP) par rapport a banane uni (BP) est plus élevée que celle
du kénaf sergé (KT) par rapport a banane sergé (BT). Parmi les deuxtypes de tissage, le motif
uni présente une résistance a la traction plus élevée que le motif en sergé, quel que soit le type
de fibre utilisé pour renforcer la matrice de polyester. De plus, le composite hybride montre une
augmentation significative de la résistance a la traction par rapport aux composites tissés purs

de banane et de polyester renforcé de fibres de kénaf. Le
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composite hybride banane/kénaf a tissage uni présente la résistance a la traction la plus élevée
(139 MPa) que dans les composites a orientation aléatoire, Une augmentation de 54% de la
résistance a la traction a été observée pour les composites tissé hybride uni (HP) par rapport
aux composites tissé hybride sergé (BP) purs, alors que cette augmentation n'était que de 15%
par rapport aux composites KP. L'augmentation de la résistance a la traction et du module des
composites HP est attribuée aux différences dans les propriétés de partage des charges des fibres
de kénaf et de banane dans les directions longitudinale et transversale. La résistance a latraction
est plus élevée lorsque les fibres plus résistantes sont orientées longitudinalement de maniere a
supporter la charge de traction dans la direction des fibres. La fibre de kénaf la plus forte et la
plus rigide est orientée dans la direction longitudinale, ce qui pourrait se traduire par une
capacité d'absorption des contraintes plus importante et une résistance mécanique plusélevée.
Ainsi, les composites hybrides fabriqués a armure toile ont été identifiés comme des composites
a résistance mécanique maximale. En outre, les traitements a (NaOH) et au laurylsulfate de
sodium (SLS) semblent apporter une amélioration supplémentaire de la résistance mécanique
grace a une meilleure liaison interfaciale. 1ls sont conclus que : La résistance mécanique des
composites hybrides tissés en fibres de banane et de kénaf augmenteen raison de I'hybridation
du kénaf avec les fibres de banane. Le comportement de fracture du composite indiquent qu'une
meilleure adhérence fibre-matrice existe dans le composite hybride en raison de I'imbrication
des fibres. Les résistances a la traction, a la flexion et aux chocs du composite hybride tissé de
fibres de banane/kénaf sont supérieures a celles des fibres individuelles. Les propriétés
mécaniques améliorées observées dans le cas de composites hybrides banane/kénaf tissés traités
par SLS a 10 % ont montre des résultats supérieurs a la combinaison d'autres composites

hybrides renforcés par des fibres naturelles.
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Figure 11.2 : Effet du motif de tissage sur la résistance a la traction de divers composites.

Kamaker et al [14, 15] ont rapporté des résultats similaires. L'utilisation de 3% en poids de
MAPP (6% en poids d'anhydride maléique) comme agent de couplage dans des composites
jute/PP augmente les propriétés mécaniques. La résistance en traction est doublée, passant de
29,82 a 59,13 MPa et la résistance a la flexion augmente de 49,97 MPa a 87,66 MPa pour une
teneur de 50% en poids de fibres. Des résultats similaires sont observés par Khalid et al [16]
sur des composites PP/ fibres extraites du fruit du palmier a huile et par Loan et al [17] sur des

composites PP/fibres de jute.

D. Bachtiar et al [18] ont étudié les proprietes mecaniques des composites de polystyrene (PS)
renforcés par des fibres de palmier. L’adhésion entre matrice / fibre été provoquée par une
modification de la surface des fibres par un traitement alcalin en utilisant une solution de NaOH
a6%. lls ont constaté qu’il y a une amélioration de la résistance a la flexion, module de flexion
et la résistance au choc des matériaux composites avec des fibres traités par rapportaux
composites avec des fibres non traités. Tandis que [’utilisation d’un agent compatibilisant
polystyréne-blockpoly (éthyléne-ran-butyléne)-block-poly (styréne-greffé-anhydride maleic) a

montré une amélioration de la résistance au choc seulement.

J. P. Siregar et al [19] ont mené une étude sur I'effet du traitement alcalin des fibres de feuilles
d'ananas sur les propriétés mécaniques des composites & base de polystyréne (PS). Les
concentrations de NaOH a 2% et 4% utilisés pour traiter les fibres ont augmentées la valeur
de toutes les propriétés mécaniques des composites telles que la résistance a la traction, le
module de la traction, la résistance a la flexion, module de flexion, et la dureté. Le traitement

avec une solution de NaOH a 4% a montré la valeur la plus élevée des propriétés mécaniques
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par rapport a d'autre concentration. On peut conclure que lI'adhérence entre fibre/matrice peut
étre améliorée par traitement des fibres avec une solution alcalin avant la production d'un

composite.

L’¢tude menée par H. Djidjelli et al [20] sur les propriétés mécaniques, thermiques et
diélectriques des composites a matrice PVC chargée avec la fibre de grignon d’olive, modifiée
chimiquement par benzoylation a montré une amélioration de 1’allongement et de la contrainte
a la rupture pour les composites traités ce qui est due probablement au caractere thermoplastique
de la FGO apres benzoylation, par conséquent une bonne adhérence interfaciale. Un gain de
12°C dans la température de début de décomposition est enregistré pour les composites traités
(F25B) par rapport a ceux non traités (F25), une perte diélectrique moins importante est
enregistrée pour les composites traités (F25B), dans I’intervalle (0 a 70°C). La diminution de
la concentration des hydroxyles apres traitement, a été mise en évidence par 1’analyse IRTF,
indiquant clairement que la réaction de mono substitution des ions de sodium par des

groupements benzyliques a vraiment eu lieu.

S. Perinovic et al [21] sont intéressés aux composites biodégradables de poly (L-lactique)
(PLLA) renforcés par la farine de grignon d’olive (FGO).

L’ajout de FGO a influencé sur la forme cristallographique et la morphologie de la matrice
de PLLA ainsi que sur le degré de cristallinité. Les fibres de grignon d’olive OSF agitent comme
un agent de nucléation a des concentrations plus faibles, mais aussi un obstacle pour les chaines
de polymeére.

Le renforcement de la matrice de PLLA par la FGO a un effet négligeable sur la transition
vitreuse du PLLA, due a la faible adhérence interfaciale entre fibre-matrice. Les vides et les
agglomérats de la charge sont plus visibles avec 1’augmentation du taux de renforcement.
L’analyse thermogravimétrique TG des composites a plusieurs vitesses de chauffage montre
que l'addition dd FGO déteriore la stabilité thermique de PLLA déplacant le début de la
dégradation thermique a des températures plus basses. L'addition d'OSF élargit également la
région de la dégradation de PLLA et diminue la vitesse de dégradation. Pour des taux de charge

plus de 20% en poids pas d’influence importante sur les propriétés de dégradation de PLLA.

I. Naghmouchi et al [22] Le but de son travail est la possibilité d'utiliser la farine de grignon
d'olive (FGO) comme charge pour le polychlorure de vinyle (PVC), avec une teneur de charge

jusqu'a 50% en poids. Les matériaux composites PVC-FGO obtenues présentent une
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plus grande rigidité que le PVC pur, I'ajout de FGO réduit la résistance mécanique et les
propriétés d'impact des composites. Par exemple, a 40% de charge, la résistance a la traction
et la résistance au choc ont été réduites d'environ 30% et 80%, respectivement, par rapport a
la matrice PVC pur. Les composites PVC-FGO pourront étre utilisé dans plusieurs applications,

telles que la construction, I'industrie automobile, ainsi que dans le jardinage.

D. Bachtiar et al [23] ont étudié I’effet du traitement alcalin et I’ajout d’un agent de
compatibilisation dans la stabilité thermique des composites a base de polystyréne PS renforcés
par des fibres de palmier a sucre. Le traitement alcalin est effectué par trempage des fibres dans
4 et 6% de solution de NaOH, tandis que le traitement avec lI'agent de compatibilisation a été
employé en ajoutant 2 & 3% de polystyréne greffé d'anhydride maléique (PS-g-AM). D’apreés
I'étude, la stabilité thermique des composites avec des fibres traités avec un traitement alcalin
et un agent de compatibilisation est meilleure par rapport a celle des composites avec des fibres
non traités. Cela montre que les traitements ont également contribué a I'évolution de la
température maximale de la dégradation des composites. En d'autres termes, il existe de fortes

interactions chimiques entre le polystyreneet les fibres traités.

Pal et al [24] Ont étudié l'effet du renforcement des fibres de sisal et de chanvre, seules ou
simultanées, dans une matrice polymeére, contenant un mélange 50-50 de PEHD vierge et
recyclé, sur le comportement a la traction. Avant la fabrication du composite, les fibres ont été
traitées chimiquement avec du NaOH et de I'anhydride maléique (agent de couplage). Ils ont
observé que la résistance a la traction des composites hybrides fibres de chanvre-sisal / PEHD
est supérieure aux composites PEHD renforcés de fibre unique (chanvre / sisal). La
comparaison des résistances a la traction de divers spécimens, montrée que la résistance a la
traction d'un composite hybride avec 5% de sisal et 20% de fibres de chanvre est 23,49% plus
élevée que celle avec 30% de composite de fibres de chanvre. Lors de I'augmentation de la
quantité de fibre du sisal de 5% a 20% dans un composite hybride, la résistance a la traction est
encore augmentée. Avec 20% de sisal et 5% de fibres de chanvre la résistance a la traction
maximale est de 19,23 MPa, soit 51,06% plus que la résistance a la traction avec 30% en poids
de fibres de chanvre seules. Lorsque la teneur en fibre de sisal dans un échantillon hybride
augmente de 5% a 20%, la résistance a la traction du composite hybride augmente de 22,33%.
D'aprés la Figure 11.3, il est évident que le composite hybride (échantillon-C) a une résistance

a la traction plus élevée que n'importe lequel des composites a fibre unique (sisal /
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chanvre) (échantillons-A & E). Il est observé qu'en remplagant 15% de chanvre par 15% de
sisal dans 30% de composite de fibres de chanvre (échantillon -A), tout en gardant le méme
rapport fibre-matrice, la résistance a la traction augmente de 47%, comme le montre la
comparaison d’échantillon -A et d’échantillon -C. De méme, en remplacant 15% de sisal par
15% de chanvre dans un composite de fibres de sisal a 30% (échantillon-E), la résistance a la
traction augmente a nouveau de 56%. Ainsi, un effet positif de I'nybridation est observé sur la
résistance a la traction a 30% de charge de fibre, et I'incorporation de fibres de chanvre dans un
composite de fibres de sisal conduit également a une augmentation substantielle de la résistance
a la traction. Par exemple, la résistance avec 20% de sisal et 5% de chanvre, est supérieure
d'environ 60% a la résistance a la traction d’échantillon -E ayant 30% de fibre de sisal seule.
Mais lors de 1I’augmentation de la teneur en fibres de chanvre de 5% a 20% dansun composite
hybride, la résistance a la traction diminue de 18,25%. Ainsi, la fibre de sisal semble étre lI'agent
de renforcement principal et domine la fibre de chanvre pour contréler la résistance a la traction

des composites hybrides.
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Figure 11.3 : Comparaison de la résistance a la traction de composites hybrides avec

des composites a fibre unique (sisal / chanvre) a 30% de charge de fibre.

Perez-Fonseca et al [25] Ont étudié les composites hybrides de polyéthyléne haute densité /
agave - coco avec deux teneurs en fibres (20 et 30 % en poids) et différents rapports de fibres
coco-agave (1-0, 0,8-0,2, 0,6-0,4, 0,4-0,6, 0,2-0,8 et 0-1) ont été produits dans un processus en
deux étapes utilisant I'extrusion a deux vis suivie d'un moulage par injection. L'effet du mélange
de deux fibres naturelles différentes et de I'ajout d'un agent de couplage polyéthylenemaléaté
(PE-g-MA\) sur l'absorption d'eau, les propriétés mécaniques et la morphologie ont étérapporté.

Les résultats obtenus ont montré que la combinaison de différentes fibres produit
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des composites aux caractéristiques uniques. Qu’en utilisant uniquement des fibres d'agave, la
résistance a la traction diminue avec l'augmentation de la teneur en fibres. Ceci est lié a une
mauvaise adhérence interfaciale entre les fibres d'agave (hautement hydrophiles) et la matrice
polymere. Les composites hybrides préparés avec des fibres d'agave et de coco sans PE-g-MA
ont montré que pour une teneur en fibres de 20%, la résistance a la traction maximale était
atteinte avec des teneurs en agave plus élevées (22 MPa), mais dans le cas d'une teneur en fibres
de 30%, la résistance a la traction était plus élevée avec des teneurs en coco plus élevées parce
que le maximum était atteint pour les composites utilisant uniquement des fibres de coco (23
MPa), et la résistance a la traction était inférieure a celle du PEHD pur (28 MPa). De plus, il a
été constaté que l'ajout d' PE-g-MA augmentait la résistance a la traction : 16% (26 MPa) et
19% (25 MPa) pour les composites utilisant des fibres de coco ou d'agave, respectivement. Les
résultats du module de traction étaient tres similaires pour tous lescomposites hybrides préparés
avec et sans PE-g-MA (environ 400 et 500 MPa pour 20 et 30%de fibres) avant I'absorption
d'eau. Mais apres l'absorption d'eau, les composites contenants del'PE-g-MA ont conservé leurs
valeurs de module, tandis que des diminutions ont été observées sans PE-g-MA. La résistance
a la flexion sans I' PE-g-MA était tres similaire pour les composites hybrides : environ 24 et 29
MPa pour une teneur en fibres de 20 % et 30 % respectivement (plus de 22 MPa pour le PEHD
pur). Les composites hybrides préparés avec un agent de couplage ont montré que I'ajout de PE-
g-MA augmentait la résistance a la flexion (6-12%), le maximum étant atteint pour les
composites PEHD - coco a 30% (32 MPa), les fibres d'agave et de coco ont des dimensions et
une composition chimique différentes, ce qui explique pourquoi les propriétés du coco ont été
davantage ameliorées par l'ajout de PE-g- MA. Les composites a base dagave sont plus
susceptibles d'absorber de I'eau. L'ajout de coco aux composites a base d'agave a contribué a
prévenir cette perte de propriété apres I'absorption d'eau. Dans tous les cas, la réduction de la
résistance a la flexion (environ 5 %) des composites a base d'agave a été la méme pour toutes
les combinaisons hybrides. les valeurs de module de flexion sont trés similaires pour toutes les
combinaisons hybrides, mais varient en fonction de la teneur en fibres (566 MPa pour le PEHD
pur, 900 MPa a 20 % et 1100 MPa a 30 %). On peut observer que la teneur en fibres est un
parameétre important lié a I'absorption d'eau. L'ajout d' PE-g-MA a eu un effet positif sur le
modulede flexion en réduisant I'effet de I'absorption d'eau. Les résultats de la résistance aux
chocs montrent I'hybridation de composites de coco avec des fibres dagave produisait des
composites ayant une meilleure résistance a lI'impact. Par exemple, une combinaison 40 a 60
% (fibres d'agaveet de coco) a augmenté cette propriété (par rapport au coco seul) jusqu'a
18 % (de 37 a 44
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J/m) sans I' PE-g-MA et jusqu'a 10 % (de 45 a 49 J/m) avec I' PE-g-MA. De plus, apres
absorption deau, la résistance a l'impact des composites hybrides a considérablement
augmenté, le maximum obtenu étant pour les composites a 30 % de fibre d'agave seule et d' PE-
g-MA apres immersion dans I'eau (73 J/m). Enfin il a conclu qu'une combinaison de fibresde
coco et dagave dans le PEHD est une bonne option pour produire des composites hybrides
ayant de meilleures propriétés que ceux utilisant uniquement des fibres de coco ou d'agave.
Alors que les fibres d'agave améliorent la résistance aux chocs, les fibres de coco améliorent
la résistance a la flexion et a la traction et réduisent l'absorption d'eau. Les propriétés des
composites avec les deux fibres ont également été améliorées par I'ajout d'un agent de couplage
(PEMA), ce qui permet d'obtenir des matériaux ayant une plus grande résistance a l'impact, a
la traction et a la flexion. En général, les propriétés de traction et de flexion des composites ont
diminué apres I'absorption d'humidité en raison de I'effet des molécules d'eau qui modifient la
structure et les propriétés des fibres, de la matrice et surtout de leur interface. L'ajout d' PE-g-
MA a également contribué a diminuer I'absorption d'eau, limitant ainsi la dégradation des
composites lorsqu'ils sont exposés a I'eau. D'autre part, la résistance aux chocs a été augmentée
apres l'absorption d'eau pour tous les composites hybrides car le gonflement des fibres a rendu

plus difficile leur extraction de la matrice.

Zainudin et al [26] Ont étudié l'effet de I'hybridation de fibres de coco et de palmier a huile
sur les propriétés mécaniques des composites a matrice polypropyléne. La microscopie
électronique a balayage (MEB) a été utilisée pour étudier la morphologie de la surface de
rupture en traction des composites hybrides. |l a été constaté que les propriétés de flexion et de
traction des composites de palmier a huile/PP ont été améliorées avec I'hybridation de fibres
de coco dans un rapport de (25:75). Tandis que les propriétés d'impact les plus élevées ont été
obtenues avec des fibres de coco et de palmier a huile dans un rapport de 50:50. Ainsi, les
composites hybrides d'une concentration massique en pourcentage 50:50 ont présenté des
propriétés mécaniques optimales. Il ressort clairement de la micrographie au MEB que les
composites hybrides de coco / palmier a huile (50:50) présentent de meilleures propriétés de
traction grace a une forte liaison fibre/matrice par rapport a d'autres formulations qui conduisent

a une repartition uniforme et efficace des contraintes entre les fibres.

Sathishkumar et al [27] Ont évalué les caractéristiques mécaniques des composites hybrides
polyester renforces de sisal / fibre de coton. La résistance a la traction, la résistance a la flexion
et la résistance a I'impact ainsi que le module de traction de ces composites étaient au maximum

a 40% VT de fibre dans les deux sens. Ceci est di a la cohésion des forces exercées
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entre les matrices adjacentes. Lors de la phase d'essai des propriétés de traction, les fibres de

sisal ont été plus cisaillées que les fibres de coton dans les composites.

Tableau I1.1 : Propriétés mécaniques des composites de polyester hybrides.

Fraction volumique Direction des Résistance a Résistance a
des fibres (%0) Fibres la traction (MPa) la flexion (MPa)
10 Sisal 30,22 74,59
10 Coton 24,5 60,61
40 Sisal 63,55 270 ;4
40 Coton 53,45 237,61
50 Sisal 42,45 230,45
50 Coton 36,45 186,5

Sarasini et al [28] Ont développé un composite hybride biodégradable a base de
polycaprolactone (PCL) renforcé par des fibres de ramie et de borasse (ronier). L'inclusion de
fibres de ramie dans la matrice du PCL a permis d'augmenter la résistance a la traction et le
module. D'autres augmentations de la résistance a la traction et du module ont été observées
lorsque la teneur en fibres de ramie a été augmentée. Le comportement a la traction de la matrice
pure a été considérablement amélioré par l'introduction des deux fibres. En outre, la ductilité et
la résistance différentes des fibres de borasse et de ramie ont été exploitées dans des
formulations hybrides, confirmant la possibilité d'adapter les propriétés des composites qui en

résultent a une application spécifique.

Shekeil et al [29] Ont produit des composites de polyuréthane thermoplastique renforcé parles
fibres de kénaf, ils ont observé une augmentation de la résistance a la traction de composite
avec une augmentation de la charge de fibres jusqu’a 30%, puis elle diminue en augmentant la
teneur en fibre, ce qui conduit a la formation des agglomérats en résultant un mouillage

insuffisant des fibres avec la matrice.

Julson et al [30] Ont trouvé qu’une augmentation de taux de fibre de bois de 20% a
30%présentée dans le polyéthyléne, fait augmenter les modules d’élasticité (MOE) et de rupture
(MOR) en flexion et en traction a environ 38%.
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Soykeabkaew et al [31] Utilisaient des fibres de lin non traitées pour renforcer les mousses
d’amidon. L’addition de 5% a 10% en poids des fibres a entrainé une amélioration de la

résistance a la flexion et du module d’élasticité.

George et al [32] Ont étudié la relation entre 1’absorption d’humidité des composites de
polyéthyléne basse densité (LDPE) renforcés de fibres de feuilles d’ananas avec différentes
charges de fibres. Ils ont constaté que 1’absorption d’humidité augmente presque linéairement

avec 1’augmentation du taux en fibres.

Stark [33] a étudié I’influence de taux d’adsorption d’eau sur les propriétés mécaniques des
composites bois/ polypropyléne (PP).ll a constaté que les composites chargés avec 20%de
farine de bois en poids et émergés dans un bain d’eau, ont atteint un équilibre d’adsorption apres
1500 h et ils ont absorbé seulement 1,4% d’humidité, tandis que les composites chargés avec
40% de farine, ont atteint un équilibre d’adsorption aprés 1200heures d’immersion dans 1’eau
et ils ont absorbé environ 9,0% d’humidité. Aprés 1’analyse, elle a conclu que la farine de bois
est inhibée par 1’absorption d’humidité due a I’encapsulation de la farine de bois par lamatrice
de PP et que le degré d’encapsulation est plus grand pour les composites chargés avec20% de

la farine de bois que pour les composites chargé avec 40% de farine de bois.

Balatinecz et Park [34] en 1997 ont étudié les effets de I’humidité sur les propriétés
mécaniques des composite thermoplastique/fibre de bois et ont constaté que 1’absorption d’eau
cause la diminution de la résistance a la traction et en flexion, mais cause aussi une

augmentation de la résistance au choc.

Yildiz et al [35] Ont suggéré que les températures supérieures a 150°C peuvent entrainer des
altérations permanentes des propriétés physiques et chimiques des fibres lignocellulosiques
telles que le bois. Il est également indiqué que les traitements thermiques a haute température

peuvent améliorer la durabilité biologique du bois, mais la rigidité et la résistance sont réduites.

Benyahia et al [36] ont traité les fibres d’alfa par une solution de NaOH avec 1%, 3%, 5% et
7% durant 24h. Les résultats obtenus montrent que la résistance a la traction et la résistance a
la flexion des composites a fibres traitées avec 7% de NaOH s’améliorent de 1’ordre de 30%
et 50% respectivement ; comparant aux composites polyesters renforcés par des fibres d’alfa

non traitées.
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Mohanty et al [37] ont étudié I’effet de traitement alcalin sur les propriétés mécaniques des
composites en polyester renforcé par la fibre de sisal. lls ont remarqué que le traitement a 5%
de NaOH donne une meilleure résistance mécanique par rapport a 10% de NaOH. Ceci est d0
a I’augmentation de la concentration de NaOH, qui peut étre néfaste et entraine la fragilisation

des fibres ; ce qui influe sur les propriétés mécaniques des composites.

J. P. Siregar et al [38] ont étudié I'effet du traitement alcalin des fibres de feuilles d'ananas sur
les propriétés mécaniques des composites a base de polystyréne (PS) en utilisant une solution
de NaOH a 2% et 4%. D’apreés leurs résultats, ils ont remarqué une augmentation des propriétés
mécaniques des composites telles que la résistance a la traction, le module a la traction, la

résistance a la flexion, le module de flexion et la dureté avec une concentration de 4% de NaOH.

Cui et al, 2008 [39] ont étudié aussi I’effet de I’augmentation du pourcentage et de la longueur
de la fibre de bois sur le WPC (wood plastic composite) en flexion, ils ont trouvée que le module
a I’¢lasticité en flexion croit avec 1’augmentation de la taille des fibres tandis que la résistance

a la flexion et au choc diminue.
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Chapitre 111
Matériaux et technigues expérimentales

Le présent chapitre résume les travaux effectués dans le laboratoire CP2K pour étudier les
propriétés physiques, mécaniques, et morphologiques des composites de fibres de lieges, et

fibres de bois et la matrice thermoplastique du PEHD grade 5502.

La préparation des matériaux passe par les étapes illustrées dans le schéma présenté ci-

dessous.

Polyéthyléne haute Fibres végétales

densité
[bois— Liege]

Broyage + Tamisage

Malaxage a 170 °C

Moulage par thermo-compression a
190°C (Préparation des éprouvettes)

— |

Test Tests mécaniques Tests physiques

morphologique

Microscopie Dureté Résistance Absorption Densité
optique Shore D au choc d’eau
1ZOD

Résultats et discussion

Figure I11.1 : les différentes étapes d’¢laboration et caractérisation de materiaux.

Bio composites PEHD/Charge.
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I11.2. Produits et matériaux utilisés
Dans ce travail lors de 1’élaboration des différents types de bio composites on a utilisé
comme matrice le PEHD grade 5502 et comme renfort des fibres végétales qui sont issues de

liege et de bois.

111.2.1. La matrice
111.2.1.1. Polyéthyléne haute densité (PEHD)

La matrice utilisée est le polyéthyléne haute densité (PEHD grade 5502), produit par la
complexe CP2K sous forme des poudres d’une couleur blanche, comme 1’indique la (Figure

111.2).

Figure 111.2 : PEHD 5502 sous forme d’une poudre.
Ses principales caracteéristiques sont données sur le tableau suivant :

Tableau I11.1 : Principales caractéristiques du PEHD 5502.

Propriétés Méthodes Unité Valeur
Indice de fluidité (2,16 Kg /190 °C) ASTM D1238 g/10 min 0,27- 0,43
Densité (23 °C) ASTM D1505 | g/lcm?® 0,9540-0,9580
Résistance a la traction ASTM D638 MPA 20-30
Module de flexion ASTM D790 MPA 1000-1500
Conductivité thermique ASTM D5930 W/mk 0,38-0,58
Température de transition vitreuse Tg - C -125
Température de fusion Tt - C 135

111.2.2. Charges utilisées
111.2.2.1. Farine de bois

Dans cette étude, la farine de bois utilisée comme la premiére charge naturelle est issue
de I’arbre de Pin d’Alep, originaire de la wilaya de Djelfa. La farine du bois est récupérée d’une
chaine de transformation de bois, au niveau de I’entreprise nationale de
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transformation de bois «Transboisy, située a I’arriére port de Béjaia. Les troncs d’arbres utilisés
ont été dénudés de la couche morte extérieure. Ensuite broyés par deux broyeurs de types «
BROUKS » et <PALMAN ». A la sortie de ces broyeurs, une farine tres fine est récupérée.

111.2.2.2. Poudre de liege

Dans cette étude, la farine de liége utilisée comme deuxiéme charge naturelle est issue
de l'arbre de chéne, originaire de la wilaya de Skikda. La farine de liege est récupérée d'une
chaine de transformation de liége, au niveau d'une petite institution pour écraser le liege, situee
a Collo de willaya de Skikda. L'écorce de chéne est enlevée et stockée pour sécher, ensuite

broyés par moulins personnalisés, une farine trés fine est récupérée.

111.2.2.3. Tamisage

Celle-ci a subi une analyse granulométrique au niveau du laboratoire de Génie Civil, a
1I’Université de Skikda, en utilisant une tamiseuse automatique de type AS200 BASIC pendant
15 min, pour sélectionner les fractions de les farines (Bois, Liége) appartenant a la gamme

90um.

C : Tamiseuse automatique

Figure 111.3 : Préparation et tamisage des charges.
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I11.3. Techniques expérimentales

111.3.1. Préparation des différents composites

La préparation des matériaux composites, est une étape trés importante. Le procédé et
les parametres de mise en ceuvre conditionnent les propriétés finales du matériau. La technique
utilisée dans ce travail est le malaxage a 1’aide d’un malaxeur a deux cylindres suivipar le

moulage thermo compression.

Dans cette étude, nous avons préparé plusieurs formulations a base de polyéthylene
haute densité comme matrice thermoplastique renforcé par des charges végétales : la farine de

liege et la farine de bois.

La composition massique de différentes formulations élaborées est représentée sur le

Tableau I11.2.

Tableau I11.2 : Composition des différentes formulations.

Compositions PEHD(%) Farine de Farine de
Liege(%0) bois(%)
PEHD 100 0 0
PEHD/Farine de bois 80 20 0
PEHD/Farine de Liége 80 0 20
PEHD/Farine de 80 10 10

Liege/Farine de Bois

I11.4. Malaxage

Dans un malaxeur thermocinétique (voir la Figure 111.4) I’opération de mélangeage s’est
faite a 170 °C selon les étapes suivantes :

Quand la température des 2 cylindres atteint 170 °C, les composites PEHD / Bois, PEHD/
Liege, (PEHD/Bois /Liége), est versé entre les deux cylindres de marque IQAP LAP, RLS- 110
a I'unité « CP2K ».A surface lisse tournant en sens inverse avec une vitesse de rotation de 32
tr/min, apres un temps de 8 min il fond est devient comme une plaque de pate (Figure I11.5).
Le mélange est ramené de temps a autre entre ’interfére, et au moyen d’un cutter on procéde a
I’extraction de la feuille collée sur le cylindre, ensuit le refroidissement de cette feuille a 1’air

libre. A la fin, la feuille est découpée en petits morceaux.
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Figure I11.5 : Préparation des composites PEHD/Charges.

I11.5. La thermo- compression
I11.5.1. Préparation des éprouvettes

Cette méthode a été utilisée pour produire des différentes éprouvettes de 3 mm d’épaisseur
a I’aide d’une presse hydraulique de thermo-compression a plateaux, utilisé pourla préparation
des éprouvettes qui sont destinées aux essais mécaniques (Résistance au choc 1ZOD et Dureté
Shore D), physiques (densité, absorption d’eau), et morphologique (microscopie optique).

Le mélange PEHD/Charges préparés est placé en exces dans le moule entre deux feuilles
de téflon isolant intercalées entre deux plaques métalliques d’une presse de marque CARVER
(Figure 111.6), et pressée thermiquement dans une température 190 °C, pendant un temps de
séjour de 15 min, et a chaque 3 min qu’on fait du dégazage.

Cette procédure nous permet de donner des déférentes éprouvettes, pour servir dans les

différents tests de caractérisation.

62



Chapitre 111 Matériaux et techniques expérimentales

Figure 111.6 : Presse hydraulique.

I11.6. Techniques de caractérisation des materiaux élaboreés
Cette partie décrit les différentes techniques utilisées pour la caractérisation physique,

mécanique et morphologique des matériaux composites élaborés.

111.6.1. Tests physiques

111.6.1.1. Ladensité
La densité apparente est mesurée par la méthode pycnométrique, selon la norme NFT51-

063. L’cau distillée est le solvant de déplacement utilisé qui assure une bonne mouillabilité de

I’échantillon.

Figure 111.7 : Pycnométre utilisé pour déterminer la densité.

Pour la détermination de la densité, on a utilisé la méthode pycnomeétrique, selon la

norme NFT 51-063, exprimée par la relation (111.1) :

— p (M2—-M1)
d = (M4—M1)— (M3—-M2) .1
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Avec :

p : Densité du liquide de déplacement ;

M1 : Poids du pycnometre a vide ;

M2 : Poids du pycnometre contenant la prise d’essai ;

M3 : Poids du pycnométre contenant la prise d’essai et le liquide ;

M4 : Poids du pycnometre contenant le liquide de déplacement.

111.6.1.2.Test d’absorption d’eau

Cet essai a pour but de déterminer le taux d’absorption d’eau par le matériau, qui et
défini comme le rapport de I’augmentation de la masse de 1’échantillon aprés imbibition par
’eau, a la masse seche de 1’échantillon.

Le test est réalisé dans le laboratoire de Département de Génie des procédés (université
de Skikda), pour des échantillons de 3 mm d’épaisseur. Les spécimens sontimmergés dans 1’eau
distillée et a température de laboratoire de 27° C. Avant I’immersion, lesspécimens ont été
étuvés pendant 24h a 50°C ensuite refroidis, puis pesés immédiatement (Mo).

Un suivi périodique de la variation du poids est réalisé (m:) et avant chaque pesée,
I’eau superficielle en exces est éliminée en essuyant 1’échantillon avec du papier absorbant.

Le taux d’absorption d’eau est déterminé par la relation suivante :

Am (%) = m;(’)""x 100 1.2

Avec : mp: La masse des échantillons avant immersion

m¢: La masse des échantillons aprés immersion.

Figure 111.8 : Les échantillons immergés dans 1’eau distillée.
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111.6.2. Tests mécaniques
111.6.2.1. Dureté Shore D
C’est une propriété complexe a mesurer qui exprime la résistance a la déformation.
Elle est déterminée selon des méthodes l1égérement modifiées initialement employées dans les
essais des metaux, les normes applicables étant les normes ASTMD785 — 51et ASTMD 2240.
Le principe de ces essais est la mesure de 1’entaille provoquée par I’application d’une
bille en acier ou d’un cdne en diamant sous une charge standard. Des dispositifs de pénétration
de tailles différentes sont employeés pour les différentes gammes de dureté.

Dans une premiere approche, on peut relier de maniere assez simple la limite d'élasticité Re
avec la surface de I'empreinte : plus I'objet pénétrant s'enfonce, plus la surface S de pression
s'agrandit, donc la force F étant constante, plus la contrainte diminue. Lorsque la contrainte
n'est plus suffisante pour deformer plastiquement le solide a tester, l'objet pénétrants'arréte, et

on adonc :

Oao = 1.3

= Protocole expérimental :
Selon la norme ASTM D-2240 les échantillons en plaque de 3 mm d’épaisseur sont
préparés a I’aide de la presse, puis placer sous I’aiguille. En agissant sur le bras du levier jusqu’a
pénétration de I’aiguille on peut lire la valeur indiquée par celle-ci.

Trois essais sont réalisés en différents points, puis la moyenne est calculée.

Figure 111.9 : Appareillage de mesure de la dureté Shore D.
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111.6.2.2. Résistance au choc 1Z0OD

La résistance au choc caractérise 1’énergie absorbée au cours de la rupture d’une
éprouvette préalablement entaillée (en V pour la méthode IZOD). L’essai se réalise sur une
machine appelée mouton-pendule rotatif. La résilience s’exprime par unité de largeur (J/m), ou
résilience transversale en (J/m?) ou la résilience volumique en (J/m3).
Chaque appareil est équipé de plusieurs pendules (marteaux) interchangeables de 0.5 a 50 J.
Cet essai implique I’utilisation d’échantillons entaillés afin de provoquer une rupture des
matériaux ductiles. Il peut étre realiseé dans une plage de température de - 60°C a + 23°C.
Cette méthode d’analyse est suivie conformément a la norme ASTM-D256. L’appareil utilisé
est de marque CEAST type RESIL IMPACTOR.

A partir d’une plaque de 3mm d’épaisseur on confectionne des échantillons de dimensions
: L =127 mm et | = 10 mm a partir de découpeuse (Figure 111.10) sur les quels une entaille
centrale (en V) de 2,5 mm de profondeur est réalisée. Pour un souci de reproductibilité des
résultats, trois essais sont réalisés et la valeur moyenne est retenue.

La caractéristique mesurée est la résistance au choc (résilience), notée a :

a=Ax/e (J/m) (111.4)

D’ou:
a : larésilience au choc (J/m) ;
Ax : énergie moyenne absorbée (J) ;

e: épaisseur de 1’éprouvette (M).

—uk

Figure 111.10 : Appareillage et agencement expérimental pour le calcul de la résilience et les

éprouvettes pour le test 1IZOD.
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111.6.3. Analyse morphologique

111.6.3.1. Caractérisation morphologique par microscopie optique
Afin d’étudier la morphologie des matériaux et verifier la dispersion des fibres dans les

matériaux composites, la microscopie optique est utilisée pour prendre des photos de surface
des films obtenus ainsi que pour déterminer les tailles des fibres. L’appareillage utiliséest un

microscope optique de marque OPTIKA microscope ITALY.

Figure 111.11 : L’appareillage de microscopie optique.
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Chapitre 1V

Résultats et discussion

Les résultats obtenus des différents tests effectués sur les différents échantillons sont
présentés et discutés dans ce chapitre. Les propriétés, physiques, mécaniques et
morphologiques ont été étudiées pour les matériaux composites PEHD/Liege, PEHD/Bois et
PEHD/Liége/Bois.

IV.1. Caractérisation de la farine de bois et la farine de liege
IV.1.1. Caractérisation physico-chimique de la farine de bois

Cette partie de 1’étude, résume les principales caractéristiques physico-chimiques de la
farine de bois, telles que la densité, le taux d’humidité, le taux de matiére cellulosique et le taux
de matiére minérale (taux de cendres) qui sont obtenues expérimentalement par Dr. Badrina
DAIRI [1] au niveau du laboratoire des Matériaux Polyméres Avancés (LMPA) a 1’Université
de Bejaia. Les valeurs des différentes caractéristiques de la farine de bois sont rapportées en

tableau IV.1.

Tableau IV.1 : Caractéristiques physico-chimiques de la farine de bois.

Caractéristiques Farine de bois
Taux d’humidité (TH) 4.04 %
Densite 0.8091
Taux de matiere minérale (TMM) 12.48 %
Taux de matieres cellulosique (TMC) 38.70 %

IV.1.2. Caractérisation physico-chimiques de la farine de liege

Tableau V.2 : Caracteristiques physico-chimiques de la farine de liege.

Caractéristiques Farine de Liége
Taux d’humidité (TH) 4.8 %
Densite 0.631

IV.2. Caractérisation de différents composites
Les propriétés physiques, mécaniques et morphologiques des différentes formulations
des composites élaborées (PEHD/Liége), (PEHD/Bois), (PEHD/Liége/Bois) ont été étudiées.

68



Chapitre IV Résultats et discussion

IV.2.1. Caractérisations physiques
IV.2.1.1. Test de densité

La faible densité du matériau lignocellulosique est I’'un des avantages majeurs de son
utilisation comme charge dans les composites a base de thermoplastique. La connaissance de la
valeur de la densité de la farine de bois et de la farine de liege permet de prévoir la masse d’une
construction a base de ces matériaux.

Les résultats du test de densité des composites PEHD/Farine de bois, PEHD/Farine de
Liege, PEHD/Farine de bois/Farine de liege présentés dans la Figure 1V.1, montrent qu’il y a
une diminution de la densité avec les différentes charges (farine de bois et farine de liege)
incorporée dans la matrice PEHD.

TN Densité

1,0 |

0,8 4

0,6

Densité

0,4 |

0,2 4

0,0

PEHD PEHD/FB PEHD/FL PEHD/FB/FL

Formulations

Figure V.1 : Evolution de la densité a différentes formulations des composites
PEHD vierge et des composites PEHD/FB, PEHD/FL, PEHD/FB/FL.

La mesure révele que la densité de la farine de bois et la farine de liége est de 1’ordre
de 0,809 et 0.631 respectivement. A cet égard, I’incorporation de la farine de bois et de liege
dans le polyéthyléne haute densité conduit a 1’obtention de composites a faible densité. Ces

résultats sont en accord avec ceux de Shinoj et al [2].
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IV.2.1.2. Test d’absorption d’eau

L’humidité est un parametre important pour les fibres végétales utilisées comme
renforts dans les composites. Ces fibres présentent un caractére hydrophile et subissent ainsi
des déformations importantes lorsqu’elles se trouvent dans une atmosphére humide. Ceci a
plusieurs effets sur I’adhésion ainsi que sur les caractéristiques mécaniques du produit. L’eau
absorbée conduit a un gonflement de la farine et la structure de la matrice peut aussi étre
affectée par I’absorption d’eau telle qu’une réorientation de la chaine et son rétrécissement
[3].

L’évolution du taux d’absorption d’eau des différents composites élaborés
PEHD/Liege, PEHD/Bois, PEHD/Liége/Bois, en fonction du temps, aprés 22 jours

d’immersion dans I’cau distillée est illustré sur la Figure 1V.2.
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Figure 1V.2 : Evolution du taux d’absorption d’eau de différentes formulations
PEHD ; PEHD/Liege ; PEHD/Bois ; PEHD/Liege/Bois.

Ce test nous a permis de confirmer le caractere hydrophobe de la matrice utilisée. En
effet, la Figure 1V.2, nous montre clairement que le taux d’absorption d’eau du PEHD ne
dépasse pas 0,0159 % quel que soit le temps d’immersion.

Nous pouvons constater que le composite hybride PEHD/Liege/Bois engendre un
accroissement du taux d’absorption d’eau. Cette augmentation est assignée a 1’augmentation de
la concentration des groupements hydroxyles qui ont une forte affinit¢ avec 1’eau. Nous

pouvons également attribuer ce phénomeéne a la mauvaise adhésion interfaciale fibre-matrice
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se traduisant par 1’augmentation de microvides. Pour les composites PEHD/Bois, PEHD/Liége
ont atteint leurs saturations en eau (0,74 %, 1.11 % respectivement) au bout de 22 jours
d’immersion. En revanche, le composite hybride PEHD/Liege/Bois a atteint un maximum
d’absorption (2.07 %) au bout de 22 jours d’immersion.

D’aprés ces résultats, on peut dire que le taux d’absorption d’eau dépend du temps et de la

nature de la charge incorporée dans la matrice PEHD.

IV.2.2. Caractérisations mécaniques

L’intérét de I’incorporation des charges ou des fibres cellulosiques dans les matériaux
composites est d’améliorer les propriétés mécaniques de ce dernier. La majorité des auteurs se
rejoignent sur la dépendance de celles-ci a la fois, de la nature de la charge, de sa taille et de

sa fraction mais également de 1’état de dispersion dans la matrice utilisée [3].

IV.2.2.1. Test de Dureté Shore D

La dureté est une indication sur la résistance du matériau a la pénétration de I’aiguille
du d’urométre. Pour les matériaux composites, la dureté dépend de la distribution du renfort
dans la matrice [4].

L’¢évolution de la dureté de différents composites élaborés PEHD/Liége, PEHD/Bois
et PEHD/Liege/Bois est illustré sur la Figure 1V.3.

47,0 u
46’5_ /
] [ |
)
o 4604
S5 ]
& 455-
\8 ]
()
5 45,0 + [ |
D i
44,5 -
44,0 - ]
T T T T T T T '
PEHD PEHD/FL PEHD/FB PEHD/FB/FL

Formulations

Figure V.3 : La variation de la dureté de différents composites élaborés PEHD vierge,
PEHD/Liege, PEHD/Bois, PEHD/Liege/Bois.
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D’aprés la Figure 1V.3, On constate une augmentation de la dureté avec 1’incorporation
de deux types de charges (Farine de bois et Farine de liege) dans la matrice PEHD. Cette
augmentation est dautant plus importante pour le composite hybride (PEHD/Farine de
bois/Farine de liege).

Ces résultats sont prévisibles dans la mesure ou les charges sont constitués de microfbrilles
de cellulose qui est classée parmi les fibres dures ce qui se traduit par la difficulté de la
pénétration du l'aiguille du durométre dans le matériau composite. Ce résultata été confirmé

par Md. Rezaur Rabman et al, S. Th. Georgopoulos et al [5, 6].

1V.2.2.2. Résistance au choc 1ZOD

L’essai de la résistance au choc a pour but de mesurer 1’énergie nécessaire pour
rompre en une seule fois une éprouvette entaillé [3].

Les résultats de la résistance au choc 1ZOD avec entaille de différents composites
élaborés PEHD/Liege, PEHD/Bois et PEHD/Liége/Bois sont representés sur la Figure 1V.4.
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Figure 1V.4 : La Variation de la résilience de différents composites élaborés PEHD
vierge, PEHD/Liége, PEHD/Bois, PEHD/Liege/Bois.
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D’aprés la Figure 1V.4, qui donne les variations de la résilience des composites
PEHD/Liége, PEHD/Bois, PEHD/Liege/Bois, montrent clairement une diminution de la
résistance au choc apres 1’incorporation de Liege et de Bois dans la matrice PEHD, cette
diminution est due a I’augmentation de la rigidité et les phénomenes a I’interface.

Les composites PEHD/Bois, PEHD/Liege ont des valeurs de la résistance au choc plus
faible en comparent a celle du PEHD vierge. Donc le Bois et le liege a une rigidité supérieure
a celle du polyéthyléene haute densité, celle-ci augmente considérablement la rigidité du
matériau composite, ce qui provogue également une diminution de la résistance au choc. Cette
décroissance de la résilience a I’impact est également expliquée par les faibles interactions
(interaction d’ordre physique) entre la matrice et la charge, donc une mauvaise adhésion

interfaciale. Ceci a été déja confirmé par les travaux de Andrzej K. Bledzki et al, [7].

IV.2.4 Caractérisation de I’état de dispersion de la farine de bois, et de la farine de liége
dans la matrice polyéthyléne haute densité

Parmi les techniques de caractérisation utilisées habituellement dans I'étude de la qualité
de l'interface entre les charges, en particulier cellulosiques connues pour leur hydrophile
importante, et la matrice thermoplastique (Polyéthyléne haute densité) hydrophobe, on retrouve
les méthodes microscopiques comme la microscopie optique, la microscopie électronique a
balayage MEB, et récemment des méthodes plus sensibles dont la microscopie a force atomique
MFA. D'autres méthodes sont également appliquées et qui s'appuient sur les conséquences
engendrées par une meilleure adhésion et une bonne dispersion. Dans notre étude, nous avons
utilisé la microscopie optique pour unecaractérisation de la morphologie des surfaces des

composites.

1V.2.4.1. Analyse de la morphologie par microscopie optique
Les changements induits par l'incorporation de la farine de bois, la farine de liege et la
farine Bois-Liége dans la matrice vierge du polyéthyléne haute densité, sont observés par la

microscopie optique. Les images obtenues pour les différentes formulations PEHD vierge,
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PEHD/liége, PEHD/Bois et PEHD/Liége/Bois sont représentées sur la Figures IV.5.

PEHD/FL/FB

Figure IV.5 : Micrographies en microscopie optique des surfaces des composites
PEHD /Bois, PEHD/ Liege, PEHD/Bois/Liége.

La micrographie de la surface du PEHD vierge (Figure 1V.5), montre un état de surface
homogeéne.

Les micrographies des composites de la Figure 1V.5 relatifs & 1’incorporation de la farine
de liege, de la farine de bois et la farine de liége-bois dans la matrice PEHD, décrivent nettement
une surface hétérogene, irréguliere et la présence d’agrégats totalement séparés de la matrice
de polyéthyléne haute densité.

Ces agrégats augmentent en nombre dans le composite hybride PEHD/Liege/bois. Ceci
est di a I’incompatibilité des deux phases en raison de la faible adhésion interfaciale entre la
farine de liege et la farine de bois a caractere hydrophile et le PEHD a caractére hydrophobe.

Ces résultats sont en bonne concordance avec ceux rapportés par B. MEGHLAOUI [9].
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Conclusion générales

Au cours de ces derniéres années, l'utilisation des fibres végéetales comme renfort dans
les matériaux composites a connu un essor considérable. Ce gain d’intérét de la combinaison
de plusieurs avantages tels que : faible codt, faible densité, non toxicité hautes propriétés
specifiques.

L’étude réalisée dans ce travail avait pour objectif d'élaborer des composites
(charge/matrice), produits par des procédés de transformation (malaxeur a deux cylindres suivi
d’un moulage par thermo-compression).

Les composites correspondants ont été préparés a partir d’'une matrice thermoplastique
(Polyéthyléne haute densité)/farine de liege et farine de bois de granulométrie 90 um. Les
composites obtenus sont ensuite caractérisés par la détermination des propriétés physiques,
mécaniques et morphologiques.

L’analyse des résultats expérimentaux nous ont permis de tirer les principales conclusions

suivantes :

X/
*

La caractérisation physique par la mesure de la densité et I’absorption d’eau a permis

de déduire que :

» La densité des composites PEHD/Liége, PEHD/Bois, PEHD/Liege/Bois est nettement
inférieure a celle de PEHD vierge, on peut dire que les charges utilisées conféres aux
composites élaborés une légereté.

» Le taux d’absorption d’eau des composites élaborés PEHD/Liége, PEHD/Bois,
PEHD/Li¢ge/Bois dépend du temps d’immersion et la nature des charges incorporées
dans la matrice PEHD.

+¢+ La caractérisation mécanique des composites élaborés a permis de déduire que :

» La dureté des composites élaborés PEHD/Liege, PEHD/Bois, PEHD/Liége/Bois est
supérieure a celle de PEHD vierge.

» La résilience les différents composites elaborés PEHD/Liége, PEHD/BOois,

PEHD/Liége/Bois a diminué par rapport a celle de PEHD vierge.

%+ La caractérisation morphologique par la microscopie optique de la matrice PEHD
montre une surface homogeéne et réguliére, contrairement aux composites PEHD/Farine
de bois, PEHD/farine de liege et PEHD/Farine de bois/farine de liége décrivent

nettement une surface hétérogéne, irréguliére et la présence d’agrégat.
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En guise de perspective :
A partir des conclusions dégagées du présent travail et pour une poursuite potentielle de

cette étude, nous avons formulé les perspectives suivantes :

» Améliorer I’adhésion interfaciale des composites PEHD/Farine de bois, PEHD/Farine
de liege, PEHD/Farine de bois/Farine de liege par I’introduction d’un agent de couplage

ou un agent comptabilisant.

> Etude des propriétés thermiques par analyse calorimétrique différentielle a balayage

(DSC) et analyse thermogravimétriques (ATG).

> Elaborer des matériaux composites hybrides a base de PEHD/Farine de bois/Faine de

liege par les procédés d’extrusion et d’injection.

> Etudier la biodégradation de différents composites élaborés PEHD/Farine de bois,

PEHD/ Farine de liege et PEHD/ Farine de bois/ Farine de liége.
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Résumé

Résumé

Les fibres naturelles ont recemment attiré Il'attention des scientifiques en raison de leurs
propriétés : faible colt, faible densité, renouvelables, biodégradables et non abrasives.
L’utilisation des fibres végétales dans la conception des matériaux composites a matrices
polymériques permet d'associer un matériau résistant, Iéger, et peu couteux. De plus, dans un
souci de protection de I’environnement et de santé publique, les produits ont tendance a intégrer
un caractére ecologique. Dans ce contexte, différentes formulations a base de polyéthyléne
haute densité ont été préparées (PEHD/Farine de bois, PEHD/Farine de liege, PEHD/Farine de
bois/Farine de liege).Les différents composites elaborés sont initialement malaxés dans une
calandre avant de préparer les différents échantillons d’une épaisseurmoyenne de 2 et 3 mm par
compression a 190°C. Ces derniers ont été caractérisés par diverses techniques : tests
mécaniques, physiques et morphologiques.

Mots-clés : Fibres végétales, matériaux composites, polyéthyléne haute densité, Farine de bois,
Farine de liege, propriétés mécaniques.

Abstract

Natural fibers have recently attracted the attention of scientists due to their properties:
low cost, low density, renewable, biodegradable and non-abrasive.
The use of plant fibers in the design of composite materials with polymeric matrices makes it
possible to combine a resistant, light and inexpensive material. In addition, for the sake of
environmental protection and public health, products tend to incorporate an ecological
character. In this context, different formulations based on high density polyethylene have been
prepared (HDPE/Wood flour, HDPE/Cork flour, HDPE/Wood flour/Cork flour). The various
composites produced are initially mixed in a calender before to prepare the various samples
with an average thickness of 2 and 3 mm by compression at 190°C. These were characterized
by various techniques : mechanical, physical and morphological tests.

Keywords: Vegetable fibers, composite materials, high density polyethylene, wood flour, cork
flour, mechanical properties.
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