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Les matériaux composites ne cessent d’évoluer vers des produits qui combinent de bonnes
performances d’utilisation a moindre cofit d’élaboration. De plus, dans un souci de protection
de I’environnement et de la santé publique, les composites tendent a intégrer un caractere
écologique d’ou les matieres qui entrent dans leur mise en ceuvre sont de plus en plus
couramment recyclées ou biodégradables. L’utilisation de renfort naturel dans les matériaux
composites permet aujourd’hui d’obtenir un matériau avec de bonnes propriétés selon I’usage
prédestiné. Différents types de renforts naturels sont utilisés sous forme de fibres dans les
matrices polymeres. En pratique, plusieurs facteurs influengant les propriétés mécaniques des
composites a fibres naturelles ; essentiellement la morphologie des particules, leur dispersion
ainsi que la qualit¢ de l’interface. Le parametre prédominant en termes de propriétés
mécaniques est I'interaction renfort/matrice. Une bonne adhésion doit exister a I’interface
pour que le transfert des charges entre la matrice et le renfort soit efficace et obtenir ainsi des
composites avec de bonnes propriétés mécaniques (résistance, rigidité...). Ce dernier point est
particulierement délicat pour les renforts naturels, car ils présentent une polarité €élevée. Ce
qui rend ces renforts peu compatibles avec la plupart des polymeres thermoplastiques
hydrophobes, tels que les polyoléfines (polyéthylene, polypropylene, polystyrene...) utilisés
traditionnellement, et qui présentent le plus souvent un caractere apolaire. Afin de réduire
I’effet de I’'incompatibilité entre le renfort et la matrice, la modification de la surface des
fibres végétales est généralement nécessaire. Cette modification contribue a améliorer
I’adhésion entre les deux constituants du composite et réduire ainsi I’absorption d’humidité.

Parmi les fibres naturelles, les fibres d’alfa attirent de plus en plus I’attention des
chercheurs. En effet, un des avantages des fibres d’alfa est son abondance. En Algérie I’ Alfa
s’étale sur une superficie de 4.000.000 ha. On peut les trouver également au Maroc (3.186.000
ha), en Tunisie (600.000 ha), en Lybie (350.000 ha) et en Espagne (300.000 ha) [1].

Dans cette these de doctorat nous nous intéressons a 1’utilisation des fibres extraites de
la plante Alfa comme renfort naturel. L’objectif de ce travail de recherche est 1’élaboration et
la caractérisation de nouveaux matériaux composites a base de polyéthylene a haute densité
(PEHD) et de polystyréne (PS). Le but étant d’ obtenir des composites sont écologiques, vu
que le polyéthyleéne a haute densité et le polystyréne sont recyclables et les fibres d’alfa sont
biodégradables et dérivent d’une ressource renouvelable. De plus, 1’association des fibres
d’alfa et les matrices précitées donne naissance a des matériaux qui présentent des propriétés

bien meilleures que les constituants initiaux.
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Ce manuscrit de these est structuré autour de trois chapitres. Le premier est une revue de
la littérature qui traite d’abord des généralités sur les matériaux composites, les fibres
naturelles végétales en général (structure, composition, propriétés et applications) et les fibres
d’alfa en particulier. Ensuite, nous abordons les matrices thermoplastiques, 1’interface
matrice-renfort et les différentes techniques d’amélioration de 1’interface matrice-renfort. A la
fin du chapitre nous faisons état des différents travaux consacrés aux effets des traitements sur
les différentes propriétés des matériaux composites (mécaniques, structurales, physiques,
thermiques et morphologiques) et plus spécialement a l'utilisation de fibres naturelles dans
diverses matrices telles que le PVC, le polypropyleéne, le polyester et le polystyréne. Le
deuxieme chapitre présente les différents matériaux et réactifs utilisés dans cette étude. Nous
y décrivons les différentes techniques de préparation et de traitement des fibres d’alfa, les
techniques de mise en ceuvre des composites ainsi que les techniques de caractérisation
utilisées : chimique, structurale, morphologique, thermique, physique et mécanique.

Le dernier chapitre est consacré aux résultats obtenus par les différentes techniques de
caractérisation utilisées sur les fibres d’alfa, les composites a base de PEHD et PS. Nous y
donnons aussi une étude comparative des propriétés physique et mécanique des composites a

base de PEHD et ceux a base de PS.

Enfin, nous terminons par une conclusion générale qui synthétise 1’ensemble des

résultats obtenus.
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I.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 [2]. 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 ’'un a D'autre d’ou 1’établissement d’une bonne

adhérence (figure 1.1)

Fibre
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=
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-
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t

Interface Interphase

Figure 1.1 : Schéma d’un matériau composite idéal [3].

Les matériaux composites sont répartis selon la nature de leur matrice. On trouve, les
composites a matrice organique (thermoplastique ou thermodurcissable), et a matrice minérale
(métallique (CMM) ou céramique (CMC)). Les propriétés d’un matériau composite dépendent
des propriétés de ses constituants, telles que: la morphologie des renforts, de la
dispersion/distribution, du taux volumique du renfort, de I’interface renforts/matrice, du
procédé de mise en ceuvre...etc.

Les matériaux composites sont de plus en plus utilisés dans 1’industrie automobile,
ferroviaire, aéronautique grace a leurs propriétés mécaniques importantes par rapport a celles
des matériaux usuels (métaux, céramiques et polymeres).

Auparavant, les matériaux composites étaient le plus souvent des matrices thermodurcissable
ou thermoplastique renforcées par de fibres de verre [4], de carbone [5]....etc. Toutefois, ces

dernieres années, les matériaux composites a fibres naturelles attirent l'attention des
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chercheurs, parce qu’ils pourraient étre une solution efficace pour résoudre les problemes
d'environnement.

I.2. Les fibres naturelles

Ces dernieres années, 1’utilisation des fibres naturelles dans I’industrie de production des
matériaux composites est tres fréquente. Cela est dii a leurs avantages concurrentiels ; tels
que : la biodégradabilité, la 1égereté, faible colt de production, bonnes propriétés mécaniques.
Les fibres naturelles sont classées selon leurs natures en trois catégories : végétales, animales

et minérales ; comme illustré sur la figure 1.2.

Fibres naturelles

Animales Végétales Minérales
Mouton | Alpaga Sécrétions| | Graines || Libérienne Tiges Feuilles Fruits
Laine ‘ ‘ Poils Soie Coton Jlllte B!é Abaca | | noix de coco ‘Amiante ‘
Kapok Lin Riz Banane
Chanvre Alfa Mais

Figure 1.2 : Différents types de fibres naturelles [6].

1.3. 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 [7, 8, 9].
Tout d’abord, ces fibres trouvent une gamme d’utilisation trés importante dans le domaine
automobile et batiment. Les domaines d’applications et parts de marché des composites a

fibres naturelles sont présentés dans le tableau I.1.
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Tableau 1.1 : Domaines d’applications et parts de marché des composites a fibres naturelles
[10].

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

L.4. Structure et composition d’une fibre végétale

Les propriétés d’une fibre végétale sont directement liées a sa composition en polymeres
naturels. Les constituants chimiques de cette fibre peuvent étre subdivisés en deux groupes de

substances :

® Les substances macromoléculaires constitutives de la paroi cellulaire sont largement
majoritaires. Il s’agit de la cellulose, des hémicelluloses et des lignines qui forment
une structure dont la séparation nécessite de puissants traitements chimiques.

®  Les substances de faible masse molaire sont plus spécifiques a certaines especes. Il

s’agit des substances extractibles ou extraits.

Chaque fibre se présente comme un biocomposite multicouche dont la lignine joue le role

d’une matrice enrobant 1’élément structurant le plus rigide qui est la cellulose (figure 1.3)
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L es

Figure L. 3 : Représentation schématique de la hiérarchie structurale dans une fibre végétale
[11].

La composition des fibres végétales varie selon leurs origines botaniques, les conditions

climatiques, la maturité et le mode d’extraction [12] (Tableau 1.2).

Tableau 1.2 : Composition chimique de quelques fibres végétales [13-14].

Fibres Cellulose (%) | Hémicellulose(%) | 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

1.4.1 Cellulose

La cellulose est 1'élément important de la masse végétale. D'un point de vue chimique, la
cellulose est un homopolymere constitué de longues chaines linéaires dont le motif de base est
le glucose C¢H1105 (Figure 1.4). La cellulose contient des parties cristallines ordonnées et des
parties amorphes désordonnées. La cellulose est fortement hydrophile et insoluble
dans la plupart des solvants mais en méme temps elle est sensible a I’hydrolyse acide ce qui

conduit a des sucres solubles dans 1’eau [15].
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Figure 1.4 : Molécule de la cellulose (n répétitions du glucose) [16].

1.4.2 Hémicellulose

L' hémicellulose se trouve sur toutes les parois des fibres. Elle est amorphe, avec un poids
moléculaire faible par rapport a la cellulose. C'est le constituant responsable de 1'élasticité des
fibres ; et qui permet aux parois de s'allonger pendant la croissance [17]. Elle est composée de
sucres tels que: arabinose, xylose, glucose, galactose, mannose, et d'acides uroniques [18]. La

structure chimique de I'hémicellulose est présentée sur la figure 1.5.

P e T T L e s

0-AC

Figure L.5: Structure chimique de I’hémicellulose.

1.4.3 Lignine

Les lignines représentent entre 15 et 35% de la masse seche des matériaux lignocellulosiques.
Ce sont les substances polyphénoliques les plus présentes chez les végétaux [19,20]. La
lignine est un peu sensible aux attaques biologique et responsable de la rigidité et de la dureté
des bois et des plantes. Elle protege les végétaux contre certaines attaques parasitaires [21].

La structure chimique de la lignine est illustrée sur la figure 1.6.
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Figure 1.6 : Structure chimique de la lignine.

1.4.4 Pectine
La pectine est un polysaccharide acide dont la chaine principale est composée de monomeres

d'acide uronique. Elle fournit la flexibilité a la plante [22]. La pectine est le composé le plus
hydrophile dans les fibres végétales ; dii aux groupements d'acide carboxylique [23]. La figure

I.7 montre la structure chimique de la pectine.

" g

Acide uronique

Figure 1.7 : Structure d’une chaine d’acide uronique [16].

1.4 .5 Les extractibles

Les extractibles contiennent plusieurs substances chimiques différentes comme les graisses.
Ce sont des molécules de faible masse molaire. Ils représentent 2 a 5 % de la masse seche.

Les extractibles ont pour rdle des attaques contre les insectes.
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L.5. Présentation de la fibre d’alfa
1.5.1 Généralité sur la fibre d’alfa

L'Alfa, Stipa tenacissima L en latin. (Figure 1.8) est une herbe vivace, elle se présente en
touffes denses, a feuilles longues d'environ 1.2m. Elle pousse dans les régions semi arides et
arides, elle délimite le désert. Elle se trouve en Afrique du Nord (I'Algérie, le Maroc, la

Tunisie et la Libye) et en Europe du Sud (1'Espagne et 1'Italie) [24].

P

| Fge .8: Imgde la fibre alfa.
L’Alfa fleurit normalement de début du mois de mai jusqu’a fin du mois de juin. L’Alfa
« mire » est récolté manuellement sur la période juillet-novembre. Chaque année la quantité
d’ Alfa poussant diminue a cause d’actions humaines telles que I’exploitation irrationnelle, le
surpaturage, les incendies...etc. L’ Alfa n’a pas besoin d’insecticides ni de pesticides nuisibles
a I’environnement et elle consomme tres peu d’eau. La fibre d’alfa comme toutes fibres
végétales est un matériau composite a base d’hémicellulose et de lignine renforcé par
cellulose. Plusieurs chercheurs ont étudié cette plante a savoir sa composition chimique. Le
taux de chaque composant varie selon la source de provenance, comme indiqué dans le

tableau 1.3 :



Tableau 1.3 : Composition de la fibre d’alfa [25, 26, 27,28].
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Cellulose
(%)

Lignine
(%)

Hémicellulose/
Pectines (%)

Cendres
(%)

Cires
(%)

Silica
(%)

Autres
(%)

Akchiche et
ses

collaborateurs
[25]

43,81

18,76

28,4

4,66

1,76

2,61

Paiva et ses
collaborateurs
[26]

45

23

25

Brahim et ses
collaborateurs
[27]

45

24

24

Bouiri et ses

collaborateurs
[28]

47,63

17,71

22,15

5,12

7,39

1.5.2 Applications

Les domaines d’application de I’ Alfa sont diversifié€s et multiples, ils sont classés comme

suit :

% Les tiges d’alfa :

= Les applications artisanales comme des paniers, des tapis, des plateaux, des

paillassons... (figure 1.9)

espadrilles...)

10

Figure 1.9 : Des exemples ' ar’tisat Alfatiere (des panes, des paillassons, des
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* Comme nourriture pour les animaux sauvages (gazelle, lievres) et pour le bétail
(moutons, chameaux, beeufs...).
= Comme combustibles en raison de pouvoir calorifique supérieur de 1’ Alfa [29].
% Les fibres d’alfa :

= La pate a papier représente le domaine qui utilise le plus de fibres d’alfa (la Société
Nationale de Cellulose et de Papier Alfa (SNCPA — Tunisie) produit 25.000 tonnes
de papier et 12.000 tonnes de pate par an (Figure 1.10) [30]. Cette pate sert a la
fabrication du papier cigarette, du papier filtre et du papier condensateur

(diélectrique) et a la préparation des billets de banque.

Figure 1.10 Illustrations de la pate d'Alfa commercialisée par la SNCPA.

= Les fibres d’alfa non tissés sont utilisées comme couche de renfort pour des
emboitures dans le domaine orthopédique [31]. L’ Alfa est souvent mélangé avec des
fibres synthétiques comme le polypropylene (PP), ou avec des fibres naturelles
comme la laine.

= Comme renfort de matrices polymere tels que : le polypropylene [32], le polyester

[33], le poly (chlorure de vinyle) [34], I’époxy [35]...etc.

L’utilisation des fibres naturelles est de plus en plus fréquente de nos jours afin d’avoir des
matériaux composites biodégradables de bonnes propriétés mécaniques et avec moins

d’impact sur I’environnement.

11
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1.5.3 Propriétés mécaniques des fibres d’alfa

Les propriétés mécaniques des fibres d’alfa ont été étudiées par plusieurs auteurs avec un
essai de traction sur les fibres individuelles extraites des feuilles (tableau 1.4). Pour les
fragments de feuilles d’alfa papetieres avec un diametre entre 50 a 200 um, qui sont obtenus
apres une série d’extractions mécaniques, chimiques et enzymatiques ,ont une résistance a la
traction de 45-1669 MPa et un module d’Young de 2,2 a 75 GPa [36, 37], D’autres auteurs
ont mesuré les propriétés mécaniques des fibres élémentaires, dans une gamme de 10 a 30
um, dont le module d’Young est de 19-71 GPa et la résistance a la traction de 245 — 1500
MPa [38].

Tableau 1.4 : Propriétés mécaniques de la fibre d’alfa selon la littérature [37].

Dallel [36] Hanana et ses Brahim et ses
collaborateurs[37] collaborateurs [38]
Diametre moy (um) - 24,34 £8,6 -
Module d’Young 8+2.7 58 +17 21,5
(GPa)
Résistance a la 75 £ 24,09 1327 £342 247
traction max
Elongation a 2.8 +2 24 +0,6 1,96
la rupture
(%)
Processus Mécanique Rouissage chimique
d’extraction chimique mécanique
enzymatique chimique
enzymatique
Application Textile Composite Composite
spécifique

I.6. Matrice thermoplastique
La matrice est I'un des constituant des matériaux composites qui a pour role de :
= Larépartition de la charge mécanique sur tout le renfort ;

= La cohésion des fibres pour une meilleure homogénéisation de I'ensemble ;

12
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= La protection des renforts vis-a-vis du milieu extérieur (chocs mécaniques ou
thermiques) [39].

Les types de matrices les plus rencontrés sont indiqués sur la figure I.11.

Matrice
L. |
Organique | Minérale
| |
Thermodurcissable Thermoplastique Céramique .
Elastomeére

Figure 1.11 : Types de matrices [40].

Les thermoplastiques sont caractérisés par une structure linéaire ou ramifiée, amorphe ou semi
cristalline. Ils se présentent sous forme solide (granulés, plaques...). Sous I’effet de la chaleur,
ils se ramollissent ; deviennent souples et malléables. Avec refroidissement, ils reprennent ; a
nouveau ; leur état initial. Comme cette transformation est réversible, les thermoplastiques
conservent leurs propriétés et ils sont recyclables.

L'utilisation des thermoplastiques comme matrice dans les matériaux composites a renfort
naturel doit tenir compte des limitations imposées par ces fibres bien particulieres. En effet,
l'utilisation des fibres est limitée aux alentours de 200°C [41]. Parmi les thermoplastiques
utilisés comme matrices pour des composites renforcés par des fibres végétales, on peut citer
le polyéthylene basse densité (PEBD) ; polyéthylene haute densité (PEHD) ; le polypropylene
(PP) ; le Polychlorure de vinyle (PVC); le polystyrene (PS) et ses copolymeres. Le tableau 1.5

présente quelques propriétés de certains thermoplastiques usuels.
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Tableau L5 : Quelques propriétés de certains thermoplastiques usuels [42].

polyéthylene Polychlorure de
haute densité | polypropyléne vinyle Polystyrene
(PEHD) (PP) (PVC) (PS)
Tg (°C) -100 5 75-105 90-100
Tr (°C) 134 165 160-220 -
Densité 0,95 0,92 1,39 1,05
ot (MPa) 28 30 58 55
E (GPa) L1 1,2 2,9 3,2
Og A
20 E_go 3,4-4,0 9 1,6-7,7 1,8-2,4

Tg: Température de transition vitreuse (°C), Tr: Température de fusion (°C), oi: Contrainte a la traction (MPa),

E : Module d’ Young (GPa), aq : Coefficient de dilatation thermique a 20°C (103 K1),

L.7. Interface matrice-renfort dans les matériaux composites

L’adhésion entre la matrice et le renfort est le point le plus important au niveau des
caractéristiques des matériaux composites. Le manque d’adhésion entre les deux constituants
est une difficulté qui peut limiter 1’usage des fibres naturelles dans les composites. Ce
phénomene est lié au caractere hydrophile et polaire des fibres naturelles, qui sont
incompatible avec les polymeres hydrophobes et apolaires [43]. Pour pallier a ce probléme,

beaucoup de recherches ont porté sur I’amélioration de 1’adhésion fibre/matrice.
L.8. Techniques d’amélioration de I’interface matrice/renfort

En raison de I’incompatibilité entre le renfort naturel et la matrice thermoplastique, le
traitement est nécessaire pour la matrice et /ou la fibre afin de créer des liaisons fortes entre
les deux constituants de composite. Les différentes techniques de traitement pouvant étre
appliquées sont généralement classées en deux catégories : Par voie physique et par voie

chimique [9].
1.8.1 Technique de modification par voie physique

Les méthodes physiques, modifient la surface de la fibre et les propriétés structurelles sans
modifier la composition de la fibre cellulosique. Parmi ces méthodes les plus utilisées la
décharge électrique (corona, plasma froid). Elles sont reconnues efficaces pour des substrats

de polymeres non actifs comme le polypropylene, le polyéthylene, le polystyrene...etc. Ces
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méthodes sont utilisées avec succes sur des fibres cellulosiques pour réduire la viscosité a
I’état fondu des composites cellulose/polyéthylene et pour améliorer les propriétés

mécaniques des composites cellulose/polyéthylene [44,45].
1.8.2 Technique de modification par voie chimique

Le traitement chimique a pour but d’optimiser I’interface entre la fibre cellulosique
hydrophile et la matrice polymere hydrophobe. Dans la bibliographie il y a plusieurs
méthodes chimiques variées qu’on peut citer : le traitement avec le silane [46,47], traitement
avec I’anhydride maléique [48], traitement avec I’anhydride acétique [49], traitement alcalin
[50,51]...etc. Cependant, certaines de ces méthodes posent des inconvénients tels que

I’utilisation des équipements et/ou des produits chimiques onéreux.

Dans notre étude, nous sommes intéress€s uniquement au traitement alcalin, appelé
mercerisation ou mercerisage. Ce type de traitement est le plus utilisé pour traiter les fibres

naturelles lorsqu’elles sont destinées pour renforcer les polymeres [52].

Le principe de la mercerisation ; proposée par la norme ASTM D 1965 ; consiste a soumettre
une fibre végétale a une interaction avec une solution aqueuse concentrée d'une base forte,
dans le but de provoquer un gonflement important résultant en des changements dans la

structure fine, la dimension, la morphologie et les propriétés mécaniques [53- 57].

Ce traitement sert a éliminer les composants non cellulosiques tels que : I’hémicellulose, la
lignine, la pectine, les cires et les huiles naturelles qui se trouvent sur la surface de la fibre.
L’élimination de ces composants amorphes ; conduit a I’amélioration de la résistance a la
traction des fibres [55], [58,59]. La figure 1.12 représente la réaction de traitement a la soude

sur la fibre cellulosique.
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Figure 1.12 : Réaction de traitement par la soude [55].

L’effet de la soude sur les fibres cellulosiques est une réaction de gonflement, au cours de
laquelle la structure cristalline naturelle de la cellulose relaxe. La cellulose native (telle
qu’elle existe dans la nature) posseéde un réseau cristallin monoclinique de cellulose-I, qui
peut étre transformé en différentes formes polymorphes par des traitements chimiques ou
thermiques [55].

Le type de la base utilisée (KOH, NaOH, LiOH) et sa concentration influent sur le degré de
gonflement ainsi sur le degré de transformation de cellulose-I en cellulose-II. Le plus utilisé
est le NaOH dti au diametre de Na+ qui est favorable et capable d'élargir I’espace entre les
plans réticulaires et d’y pénétrer. Dont on aura la formation d’un réseau Na-cellulose-I, réseau
comportant des distances relativement grandes entre les molécules de cellulose. Ces espaces
créés sont remplis de molécules d'eau. Dans cette structure, les groupes -OH de la cellulose
sont convertis en groupes -ONa, élargissant les dimensions des molécules. Des lavages avec
l'eau élimineront les liaisons Na-ions et convertiront la cellulose en une nouvelle structure

cristalline, la cellulose 1I [60] (Figure 1.13).
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Figure 1.13 : Passage de la cellulose I a la Cellulose II pendant la mercerisation [60].

1.9. Effet du traitement sur les différentes propriétés des composites
Les fibres cellulosiques ont été soumises aux différents traitements afin de modifier et mettre

en valeur I'interface entre la matrice polymérique et la fibre ainsi d’améliorer les différentes

propriétés du composite.
1.9.1 Propriétés mécaniques

Des études montrent que le traitement alcalin influe considérablement sur les propriétés

mécaniques des composites.

Rokbi et ses collaborateurs [61] ont étudié les propriétés en flexion du composite polyester
renforcé par les fibres d’alfa traitées avec NaOH a différentes concentrations 1%, 5% et 10%
pendant Oh, 24h et 48h. Les résultats montrent une amélioration de la contrainte a la flexion et
du module de flexion d’environ 60% et 62% respectivement pour les composites renforcés
avec des fibres d’alfa traitées a 10% de NaOH pendant 24h comparativement aux composites

renforcés par des fibres non traitées.

Benyahia et ses collaborateurs [62] 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.

Arrakhiz et ses collaborateurs [63] ont étudié 1'effet de trois traitements sur le
comportement du composite polypropyleéne renforcé par de fibres d’alfa : traitement alcalin,
traitement avec 1’acide palmitique et celui avec le bromure de Dodecyl .L.’étude a montré que

les propriétés mécaniques sont meilleures avec 1’acide palmitique.
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Mohanty et ses collaborateurs [64] ont étudi€ I’effet de traitement alcalin sur les propriétés
mécaniques des composites en polyester renforcé par la fibre de sisal. Ils ont remarqué que le
traitement a 5% de NaOH donne une meilleure résistance mécanique par rapport a 10% de
NaOH. Ceci est dii 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 ses collaborateurs [65] ont étudié 1'effet du traitement alcalin des fibres de
feuilles d'ananas sur les propriétés mécaniques des composites a base de polystyrene (PS) en
utilisant une solution de NaOH a 2% et 4%. D’apres 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.

D. Bachtiar et ses collaborateurs [66] ont mené une étude sur 1’effet du traitement alcalin
des fibres de palmier sur les propriétés en flexion (résistance a la flexion et module de
flexion) et sur la résistance au choc des composites a base de polystyrene. Avec la
concentration de 6% NaOH, ils ont constaté une amélioration des propriétés en flexion et la
résistance au choc des composites a fibres traitées par rapport aux composites a fibres non

traitées.
1.9.2 Propriétés structurales et physiques

Les études montrent aussi que le traitement alcalin de la fibre influe également sur les

propriétés structurales et physiques de la fibre et ces composites.

Bisanda et ses collaborateurs [67] ont étudié les propriétés mécaniques et physiques des
composites époxyde/fibres de sisal, sous I’effet du traitement chimique de la surface des fibres
de sisal avec le silane et avec traitement alcalin. D’apres leurs résultats, ont constaté une
amélioration de la résistance a 1’absorption d’eau des composites. Ils ont remarqué également
qu’avec un taux d’absorption d’eau élevé conduit a une réduction considérable des propriétés

mécaniques.

Ikhlef [68] a étudié I’infrarouge de la fibre de Genét d’ Espagne (GE) traitée avec NaOH a
1,25N a différents temps et différentes températures. Les résultats obtenus ont montré un
changement de la structure de GE, suite au traitement. Apres la modification avec NaOH ; les

bandes 2 1730 et 1245 cm’!, attribuées aux vibrations d’élongation des carbonyles C=0 de la
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lignine et les groupes C-O de 1’hémicelluloses, ont été disparues. Un pic & 1248 cm™! attribué
a I’élongation des liaisons C—O-C du groupement d’éther de la lignine a été également

disparu.

Benyahia et ses collaborateurs [62] ont constaté une amélioration d’ordre de 51,52% de la
cristallinité des fibres d’alfa traitées avec 7% NaOH pendant 24h, comparativement aux fibres

non traitées.

Fernandes et ses collaborateurs [69] ont étudié les propriétés structurales (cristallinité) et
physique (densité) de la fibre de sisal sous traitement d’une solution NaOH pendant 2h a
température ambiante. Les résultats obtenus ont montré que ses propriétés augmentent avec le
traitement. Ceci est di au bon arrangement des chaines de la cellulose, suite a 1’élimination

des composants amorphes : lignine, pectines et les cires.
1.9.3 Propriétés thermiques

Le traitement alcalin de la fibre agit également sur la stabilité thermique des fibres et des

composites.

Narendar et ses collaborateurs [70] se sont intéressés a 1’effet du traitement alcalin sur les
fibres de noix de coco. Ils ont montré que le traitement a la soude avec 5% pendant 4h

améliore la stabilité thermique de la fibre de noix de coco.

Barreto et ses collaborateurs [71] ont étudié ’effet de traitement alcalin avec 5% et 10%
NaOH sur les propriétés des composites a matrice phénolique. Les résultats obtenus montrent
que la stabilité thermique des fibres de sisal traitées est améliorée. Ils ont observé aussi une
augmentation de 15°C pour les composites renforcés avec les fibres de sisal traitées a 10%

NaOH comparés aux composites a fibres non traitées.
1.9.4 Propriétés morphologiques

La morphologie des fibres naturelles change avec le traitement, ainsi influe sur 1’adhésion

avec la matrice.

Nguyen et ses collaborateurs [72] ont remarqué avec microscopie électronique a balayage
(MEB) que, pour les fibres de bambou traitées avec NaOH ; les impuretés a la surface des
fibres (la cire, I’huile, la pectine...) sont définitivement éliminées, et un changement de la

topographie des fibres s’est établi (Figure 1.14).
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Figure 1.14 : Images des fibres de bambou avant (a) et apres (b) traitement par NaOH
observées par MEB.
Bouhank [73], une bonne adhésion et une meilleure compatibilité entre la fibre GE et la

matrice PVC ; ont été observées avec MEB ; suite a un traitement alcalin (Figure 1.15).

Figure 1.15 : Micrographies électroniques des composites PVC/GE a 30% de fibres non
traitées (a) et traitées par NaOH (b).

1.10 Conclusion
Ces dernieres années, des chercheurs ont intéressé a valoriser les fibres végétales dans les

matériaux composites pour améliorer leur performances et leur durabilité. L’incorporation des
fibres végétales a une matrice polymérique conduit a un matériau composite avec des

propriétés améliorées.

Dans notre étude, nous sommes intéressés a la fibre d’alfa. Cette source végétale constitue
une ressource renouvelable, biodégradable, de faible coflit. Avec ses bonnes propriétés
mécaniques, la fibre d’alfa peut remplacer les autres fibres naturelles (comme le sisal, le
chanvre...etc.) ou encore les fibres conventionnelles (comme les fibres de carbone et les fibres

de verre). Le caractere hydrophile des fibres végétales un des inconvénients majeur qui
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limitent leur utilisation dans les matériaux composites. Les fibres végétales polaire sont
difficiles a disperser dans des polymeres apolaires et présentent souvent des problemes de
compatibilité a I’interface. De plus, la dégradation thermique de ces fibres est un facteur

limitant des procédés de mise en ceuvre des composites.

Pour pallier au probleme d’interface entre la fibre végétale et la matrice polymérique, des
traitements ou des modifications peuvent se faire soit sur la fibre et/ou sur la matrice. Dans
notre étude nous avons choisi de traiter la fibre d’alfa avec de la soude qui représente 1’un des

traitements le plus facile et le moins cher a réaliser.

21



CHAPITRE II :

MATERIAUX ET
TECHNIQUES
EXPERIMENTALES



CHAPITRE II : MATERIAUX ET TECHNIQUES EXPERIMENTALES

I1.1 Introduction

Ce chapitre présente I’ensemble des techniques et méthodes misent en ceuvre pour la
caractérisation des fibres et les composites €laborés. Nous avons décrit le protocole
expérimental que nous avons suivi au cours de ce travail. Tout d’abord nous avons présenté
les matériaux utilisés dans 1’élaboration de composites biodégradables a matrice polyéthylene
a haute densité (PEHD) et a matrice polystyrene (PS) chargées de fibres naturelle Alfa, qui
sont incorporées a des taux massiques de 0, 5, 10, 15, 20,25 et 30%. Nous nous sommes
intéressés particuliecrement au probleme d’adhésion entre les matrices polymeres PEHD ou PS
et la fibre d’alfa. Le manque de compatibilité entre la matrice et le renfort provoque la
diminution des propriétés mécaniques des composites. Afin de pallier au probleme d’interface
fibre/matrice, les fibres d’alfa ont été modifiées par la solution soude caustique (NaOH) a
différentes concentrations 1%, 3% et 5% pendant 24h, 48h et 72h. Enfin, nous avons étudié
I’effet du traitement alcalin sur les propriétés structurales, morphologiques et thermiques de la
fibre d’alfa ainsi que I’évolution des propriétés morphologiques, mécaniques (traction, flexion
et choc) et physiques (absorption d’eau) des composites PEHD/fibres d’alfa et des composites

PS/ fibres d’alfa en fonction du taux de fibres et du traitement.
I1.2 Matériaux utilisés

I1.2.1 Matrices : polyéthylene a haute densité (PEHD) et polystyréene (PS)

Les polymeres utilisés dans cette étude sont le polyéthylene a haute densité (PEHD) et le
polystyrene (PS) de I’Entreprise Nationale Industrielle en Electroménager (E.N.LE.M) de

Tizi-Ouzou (Algérie). Le tableau I1.1 présente quelques caractéristiques ces deux polymeres.

Tableau I1.1: Caractéristiques de matrices utilisées.
PEHD PS
Densité 0,962 a 0,97 1,05

Indice de fluidité | 190°C/2,16 (> 5,5 g/10 min) | 200°C/5kg (> 12g/10 min)

11.2.2 Renfort : fibres d’alfa

Le renfort utilisé dans cette étude est la fibre végétale Alfa, de la région de Djelfa (Algérie).

Le choix de ce renfort est basé sur sa disponibilité.
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(b)
Figure II.1 : Plante Alfa (a) et les tiges d’alfa utilisées dans ce travail (b).

I1.2.3 Les réactifs

Les réactifs chimiques utilisés dans ce travail sont indiqués dans le tableau II.2.

Tableau I1.2 : Réactifs chimiques utilisés.

Réactifs Formule Masse molaire Densité / masse
chimique (g/mol) volumique (g/cm?)
Hydroxyde de NaOH 40 -
sodium
Acide acétique C,H40; 60,04 1,0480 a 1,051
Ethanol C2He0 46,07 0,805 20,811
Acétone C3HeO 58,08 0,784
Acide H>SO4 98,08 1,84
sulfurique
Acétate de C>H3NaO» 82,03 -
sodium
Chlorate de NaclO3 106,44 2.5
sodium
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I1.3 Techniques expérimentales
I1.3.1 Préparation et traitement chimique des fibres d’alfa
I1.3.1.1 Processus de préparation et de traitement de la fibre d’alfa

Le processus de préparation et de traitement de la fibre d’alfa suit un cheminement structuré.

Les principales étapes sont données dans la figure II.2 suivant I’ordre chronologique adopté .

Reécolte des tiges d'alfa

!

Lavage par I'eau, sechage a l'air libre pendant 3 jours puis decoupage

i

Preétraitement avec I'eau salée pendant 24h a 60°C

!

Lavage par l'eau distillee, séchage a I'air libre pendant 48h

U
Traitement par NaOH a 1, 3 et 5% pendant 24, 48 et 72h

v

Neutralisation par I'acide acétique puis lavage par I'eau distillee

¢

sechage a I'air libre et étuvage a 60°C pendant 24h

i

Broyage puis tamisage (200 - 500 micromeétre)

Figure IL.2 : Préparation et traitement de la fibre d’alfa.

I1.3.1.2 Préparation des fibres d’alfa a partir de la tige
Etape 1 : Récolte des tiges d’alfa

La récolte des tiges d’alfa s'effectue entre le début et la fin de la fleuraison de la plante. Afin
d'obtenir une bonne qualité de la charge, il est préférable de cueillir les tiges entre le mois de

juillet et le mois d’aott [36].
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Etape 2 : Lavage des tiges d’alfa

Il est fort probable que les tiges d’alfa contiennent de la terre, de la poussiere et parfois
d’autres impuretés. Le lavage a I’eau est nécessaire afin d’éliminer ces impuretés et d’avoir

des tiges propres et utilisables.
Etape 3 : Séchage et découpage

Les tiges lavées ont été laissées a ’air libre pendant 3 jours pour qu’elles soient séchées, et
réduire ainsi le taux d’humidité. Ensuite, les tiges ont été découpées de facon a obtenir des

longueurs de tiges entre 1 et 2 cm.
Etape 4 : Prétraitement des tiges d’alfa

Avant le traitement, les tiges d’alfa ont subi un prétraitement avec de 1’eau salée (35 g de Nacl
dans 1 litre d’eau distillée) pendant 24 h a 60°C [17]. Cela, permet d’extraire les cires a la
surface des tiges. Ensuite, ces tiges ont été lavées de nouveau avec de I’eau distillée, puis

séchées dans une étuve a 60°C pendant 48 heures.
I1.3.1.3 Traitement alcalin des fibres d’alfa

En premier lieu, les tiges d’alfa obtenues sont immergées dans une solution de la soude
caustique (NaOH) a différentes concentrations 1%, 3% et 5% pendant 24h, 48h et 72h. Ces
tiges ont subi un lavage a I’eau distillée pour éliminer la soude caustique. Les traces
potentielles de NaOH sont neutralisées a 1’aide de 1’acide acétique a 2% pendant 10 min. Par
la suite, ces tiges ont été rincées a nouveau avec de I’eau distillée. Elles sont séchées a I’air
libre pendant 24h ; puis étuvées a 60°C pendant 6 heures. Enfin, ces tiges séchées sont
broyées puis tamisées. La granulométrie des fibres obtenues est comprise entre 200 et 500

pm.
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Tableau II. 3 : Notations des différents traitements appliqués sur les fibres d’alfa.

Notations Traitement chimique
AB Alfa Brute (aucun traitement)
Al124 Fibres d’alfa traitées a 1% de NaOH pendant 24h a température ambiante
A148 Fibres d’alfa traitées a 1% de NaOH pendant 48h a température ambiante
Al172 Fibres d’alfa traitées a 1% de NaOH pendant 72h a température ambiante
A324 Fibres d’alfa traitées a 3% de NaOH pendant 24h a température ambiante
A348 Fibres d’alfa traitées a 3% de NaOH pendant 48h a température ambiante
A372 Fibres d’alfa traitées a 3% de NaOH pendant 72h a température ambiante
AS524 Fibres d’alfa traitées a 5% de NaOH pendant 24h a température ambiante
A548 Fibres d’alfa traitées a 5% de NaOH pendant 48h a température ambiante
AS72 Fibres d’alfa traitées a 5% de NaOH pendant 72h a température ambiante

I1.3.2 Elaboration des composites PEHD/Alfa et PS/Alfa

La préparation des composites a renfort naturel est une étape aussi importante que le

traitement et la modification des fibres.

Dans notre travail, les composites élaborés se composent des fibres d’alfa (comme renfort
naturel) et d’une matrice thermoplastique, le PEHD ou le PS. La mise en ceuvre, de ces

composites, passe par trois étapes :

a) Le mélange de polymere (PEHD ou PS) avec les fibres d’alfa traitées et non traitées ;
a été préparé a différents pourcentages (en poids) : 0%, 5%,10%,15%,20%, 25% et
30% de fibres.

b) Les composites PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres d’alfa a différents taux de fibres ont
été préparés par la machine d’injection plastique de type TOSHIBA IS 15° E de 150
TONNES. Nous avons réalisé des plaques rectangulaires.

¢) Les plaques de forme rectangulaire, récupérées dans la précédente étape, sont placées
sous une presse afin d’étre découpées en éprouvettes de forme haltere pour les tests de
traction, en éprouvettes avec entaille pour les tests de choc et en éprouvettes pour les

tests de flexion a trois points.
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I1.4 Techniques de caractérisation

Pour mette en évidence la modification chimique de la fibre d’alfa et les performances des

matériaux composites €élaborés, différentes techniques de caractérisation ont été utilisées a

savoir :

= Caractérisation chimique des fibres d’alfa ;

= Caractérisation structurale : Spectroscopie Infrarouge a Transformée de Fourier
(IRTF) et Diffraction des Rayons X (DRX) ;

= Caractérisation morphologique : Microscope Optique (MO) et Microscopie
Electronique a Balayage (MEB) ;

= Caractérisation thermique par Analyse Thermogravimétrique (ATG) ;

= Caractérisation physique : Absorption d’eau et perte en masse ;

= (Caractérisation mécanique : Tests de traction, tests de flexion a trois points et tests de
choc Charpy.

II. 4.1 Caractérisation chimique
II. 4.1.1 Détermination de la teneur en matiéres minérales (ou en cendres)

Un creuset en céramique de masse "mo" avec 1 g de fibres d’alfa (125um) ont été introduits
dans I’étuve a 105°C pendant 48h, afin d’éliminer les traces d’humidité. A la sortie de 1’étuve,
le creuset-échantillon est refroidi dans un dessiccateur. La masse de 1’ensemble creuset-
échantillon sec a été prise "mu1". Les échantillons ont été calcinés a 550°C pendant 4 heures
[74]. Apres refroidissement, la masse de 1’ensemble creuset-échantillon calciné a été
déterminée "m2". La teneur en matiere minérale (cendre) est exprimée en % par la formule
suivante :
™, (%) = —2—29, 100

my; — 1My

Avec
mo : masse du creuset vide (g) ;
m; : masse du creuset-échantillon sec (g) ;

m; : masse du creuset-échantillon calciné (g).
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11.4.1.2 Détermination du taux d’extractibles

Le taux d’extractibles est déterminé en mettant une masse de fibres d’alfa (125um dans une
cartouche d’extraction en coton. En utilisant un Soxhlet, trois extractions ont été appliquées
sur les fibres d’alfa. Tout d’abord une extraction avec un mélange acétone/éthanol (2/1), suivi

d’une extraction avec de 1’éthanol et enfin une extraction avec I’eau distillée.

Le principe consiste a mettre une quantité de fibres d’alfa "mo" dans le Soxhlet et le solvant
dans le ballon. Les fibres sont prétraitées par le mélange Acétone/Ethanol (2/1) pendant 2
heures. Puis, avec 1’éthanol pendant 2 heures afin d’éliminer les graisses et les cires [75]. Les
fibres dégraissées sont alors extraites par 1’eau distillée a 100°C pendant 2 heures pour
éliminer les sucres libres [76]. Enfin, les fibres sont séchées a I’air libre puis étuvées a 105°C
pendant 12 heures. Apres refroidissement, la masse finale "m" est pesée. Le taux des

extractibles est déterminé par la relation suivante :

my — 1My

Taux des extractibles (%) = * 100

Avec

mo : masse initiale de la fibre d’alfa (g) ;

m; : masse des fibres apres étuvage (g).

11.4.1.3 Détermination du taux de lignine (Méthode de Klason)

Le taux de lignine est déterminé en mettant une quantité de fibre d’alfa "mo" en contact avec
15 ml d’acide sulfurique a 72% pendant 2 heures avec une agitation chaque 15 minute.
Ensuite 1’échantillon est transvasé dans un erlenmeyer en diluant avec 560 ml d’eau distillée
et porté sous chauffage a reflux pendant 4 heures. Puis, laissé a 1’air libre pour se refroidir.
Apres refroidissement, 1’échantillon est filtré sous vide et rincé avec 1’eau chaude. Et enfin
apres 1I’étuvage a 105°C, la masse de I’échantillon final "m1" est mesurée. Le taux de lignine

est donné par la relation suivante :

L _ M —1my
Taux de lignine (%) = ¥ 100
0

Avec
mo : masse de la fibre d’alfa extraite (g) ;

m; : masse finale de 1I’échantillon(g).
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11.4.1.4 Détermination de la teneur d’holocellulose

Le taux d’holocellulose est déterminé en mettant 2g de fibres extraites avec 80 ml d’une
solution d’acide acétique et d’acétate de sodium et porté sous chauffage a reflux a 80°C
pendant 8 heures. On ajoute chaque 2 heures, 2 g de chlorate de sodium. L’échantillon est
filtré et rincé avec 500 ml d’eau distillée suivi de 15 ml d’acétone. Ensuite le séché dans

I’étuve a 105°C jusqu’a un poids constant "'m1".
m
hollo (%) = (—) * 100
mq

Avec

mo : masse de la fibre d’alfa extraite (g) ;

m; : masse d’hollocellulose (g).

I1.4.1.5 Détermination de la teneur en a-cellulose

Le taux en a-cellulose est déterminé en mettant une masse "mi" d’hollocellulose récupérée
dans la premiere étape est introduite dans 25 ml d’une solution d’hydroxyde de sodium a
17,5% pendant 50 minutes. Ensuite 1’échantillon est filtré et lavé avec 500 ml d’eau distillée
suivi de 15 ml d’acide acétique a 10%. Apres séchage jusqu’a un poids constant "mz". Le

taux de cellulose est donné par la relation suivante :

M=M2 o0
my

Taux de cellulose (%) =

Avec

m; : masse d’hollocellulose (g) ;

m; : masse apres séchage (g).

11.4.1.6 Détermination du taux d’hémicellulose

La quantité d’hémicellulose peut étre déduite a partir des teneurs d’hollocellulose et d’a-

cellulose par la relation suivante :

hémicellulose (%) = hollo (%) — acell (%)

29



CHAPITRE II : MATERIAUX ET TECHNIQUES EXPERIMENTALES

I1.4.2 Caractérisation structurale
11.4.2.1 Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF)

La spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier est une analyse qualitative utilisée pour
identifier les bandes d’absorption caractéristiques, qui correspondent aux modes de vibrations
(élongation, déformation) spécifiques des liaisons chimiques [76]. Avec la spectroscopie
infrarouge on peut également étudier les modifications de la structure des matériaux résultant

de différents phénomenes a savoir le traitement chimique, la dégradation et les différents

vieillissements [77].

Les spectres infrarouges des échantillons des fibres d’alfa traitées et non traitées ont été
enregistrés sur un spectrophotometre de modele Vertex 70 en mode RTA (Réflexion Totale

Atténuée).

11.4.2.2 Diffraction des Rayons X (DRX)

La diffraction des Rayons X (DRX) est une technique de détermination des structures
cristallines des composés organiques ou minéraux et du taux de cristallinité. On peut ainsi

avoir une estimation sur la taille des cristallites [78].
Le taux de cristallinité (Ic) selon L. Segal est donné par la formule suivante :
00 — Iam

|
Taux de cristallinité (%) = 21— * 100
200

Avec
2o : Intensité maximale du spectre (le matériau amorphe et cristallin).
Lam : Intensité maximale de la partie amorphe.

Les essais de diffraction des Rayons X des fibres d’alfa traitées et non traitées sont réalisés a
I’aide d’un diffractometre de type XPERT PRO, en utilisant la raie Kal du cuivre
(A = 1.54056 nm). Les diffractogrammes ont été enregistrés en fonction de 1’angle de

diffraction 20 compris entre 10 et 120°.
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I1.4.3 Caractérisation morphologique
11.4.3.1 Microscope Optique (MO)

L’observation par microscope optique de la fibre d’alfa traitée et non traitée, nous permet de
distinguer I'effet du traitement alcalin sur la structure de la fibre. Le microscope optique

utilisé est de type Hund WETZLAR.
11.4.3.2 Microscopie Electronique a Balayage (MEB)

Les fibres d’alfa traitées et non traitées sont observées avec la méthode de microscopie
électronique a balayage. Cette technique permet de visualiser la surface des fibres ; et
d’observer ainsi 1’effet du traitement sur la morphologie des fibres d’alfa. D’autre part, cette
méthode nous permet d’observer la dispersion et 1’adhésion des fibres d’alfa dans la matrice
polyéthylene a haute densité ou dans la matrice polystyrene. Le microscope électronique a
balayage utilisé est de type Philips ESEM XI1.30 a filament de tungstene, il est couplé a un

systeme complet de microanalyse par dispersion d’énergie (EDS X).
I1.4.4 Caractérisation thermique par analyse thermogravimétrique (ATG)

L’analyse thermogravimétrique est une méthode d’analyse permettant de déterminer la
quantité et la vitesse de perte de masse en fonction de la température et du temps. Elle permet
également d’évaluer I'effet du traitement alcalin sur la stabilité thermique du matériau.
L’analyse thermogravimétrique sur les fibres d’alfa traitées et non traitées est effectuée a
I’aide d’un appareil de type TGA Q50 V6.1 Build 181, dans un intervalle de température

compris entre 20°C et 580°C, sous un flux d’argon avec une vitesse de 10°C/min.
I1.4.5 Caractérisation physique
I1.4.5.1 Absorption d’eau

Le test d’absorption d’eau consiste a mettre les échantillons dans une étuve a 70°C pendant
24h, puis on laisse les échantillons se refroidir jusqu'a la température ambiante dans un
dessiccateur. Ensuite, on les pese avec une balance de précision. Apres la pesée, on place les

échantillons dans I’eau distillée a une température ambiante.

Selon la norme ASTM D570, on suit I’évolution de 1’absorption d’eau en fonction du temps.

Apres I’essuyage des échantillons par un papier absorbant (pour éliminer 1’exceés d’eau sur la
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surface), on mesure a chaque fois leur poids jusqu’a la saturation (en poids constant).

L’absorption d’eau (AE) est déterminée par la relation suivante :

m; — m
AE(%) = ———2%100
my
D’ou
m¢ : masse des échantillons a I’instant t;

mo : masse des échantillons a I’instant O.

I1.4.5.2 Perte en masse
L’effet du traitement alcalin sur les fibres d’alfa a été évalué par la perte en masse. Cette

derniere est donnée par la relation:

my —m

Am (%) = * 100

my
mo : masse de 1’échantillon séché a I’air libre avant traitement dans NaOH (en g) ;

m : masse de 1’échantillon séché a I’air libre apres traitement dans NaOH (en g).
I1.4.6 Caractérisation mécanique

Les tests mécaniques effectués sur les composites de polyéthylene a haute densité ou
polystyrene renforcés par les fibres d’alfa sont les essais de caractérisation en traction, en

flexion a trois points et les essais de choc Charpy.

11.4.6.1 Test de traction

Ce test est réalisé a ’aide d’une machine de traction de type Ibertest. Ce test est effectué sur
les éprouvettes de forme haltere (ISO 527-4 type 1B) avec une vitesse de déplacement de
3 mm/min.

11.4.6.2 Test de flexion a trois points

Les essais de flexion a trois points sont réalisés a I’aide d’une machine de traction équipée
d’un systeme de flexion de type Zwick/Roell Z 2.5 sur les éprouvettes rectangulaires selon la

norme NF T51-001 avec une vitesse de déplacement de 3 mm/min.

11.4.6.3 Test de choc Charpy
L’essai de choc Charpy consiste a appliquer une sollicitation mécanique a grande vitesse et
avec une énergie élevée dans le but de provoquer la rupture de 1’éprouvette. Ce test est réalisé

a température ambiante selon la norme ASTM D-256. Les dimensions des éprouvettes
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utilisées pour ce test sont 63x12x2 mm?® avec une entaille de 2 mm. Ces essais ont été réalisés
a I’aide d’un appareil pendule Zwick équipé d’un pendule d’une capacité de 2,7 Joule.

I1.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les méthodes de caractérisation et les différents
matériaux utilisés dans notre travail de these, a savoir la fibre d’alfa, le polyéthylene a haute
densité (PEHD), le polystyrene (PS) et les composites issus de ces constituants.

Dans le chapitre suivant, nous donnerons les principaux résultats obtenus ainsi que des

discussions et interprétations ces travaux.
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CHAPITRE III : RESULTATS ET DISCUSSIONS

II1.1 Introduction

Dans le chapitre précédent, nous avons présenté successivement, la modification chimique de
la fibre d’alfa par la solution de soude caustique (NaOH) a différentes concentrations (1%, 3%
et 5%) pendant 24h, 48h et 72h, I’élaboration des composites a base de polyéthyléne a haute
densité et a base de polystyrene renforcés par cette fibre, ainsi que les différents essais utilisés
pour caractériser ces matériaux. Le présent chapitre est consacré a la présentation des résultats

des différents tests expérimentaux réalisés.

Nous commencgons tout d’abord, par donner les résultats de la caractérisation chimique de la
fibre d’alfa (composition chimique). Ensuite, nous présentons les résultats pris en rapport au
traitement alcalin, a savoir, les caractérisations structurale, morphologique, thermique et
physique. Puis les résultats des caractérisations mécaniques, microscopique (MEB) et

physique (absorption d’eau) des composite PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres d’alfa.

II1.2 Caractérisation de la fibre d’alfa
I11.2.1 Etude chimique de la fibre d’alfa

La composition chimique des fibres végétales dépendent de 1’origine de la fibre, de la
maturation et des conditions environnementales [79].

La composition chimique de la fibre d’alfa est illustrée sur la figure III.1. Selon les résultats,
on remarque que la cellulose est le constituant majeur de la fibre d’alfa avec un taux d’ordre
de 43,48% , suivi d’hémicellulose avec un taux de 31,52%, puis la lignine de 18% et ensuite
la cendre et des extractibles avec 2% et 5% respectivement.

En se référant a la littérature, 1’étude réalisée par Bahloul et al [80] ; 1I’Alfa est composée de
43,81% de cellulose, 28% d’hémicellulose, 18,76% de la lignine, 3,6% de cendre et de 4,7%
d’extractibles. Conformément au travail réalisé par Saad [74], les feuilles d’alfa de Kasserine
sont composées de 44,9% de cellulose, 28,9% d’hémicellulose, 19,5 %, lignine, 3,6% de
cendre et 12,8% d’extractibles. Selon Guimaraesa et al [81], cette différence de composition
chimique des fibres végétales est liée aux conditions climatiques, la composition chimique du

sol, I’age de la plante...
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Figure III.1 : Composition chimique de la fibre d’alfa obtenue par la méthode d’extraction.
I11.2.2 Caractérisations structurales

I11.2.2.1 Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF)

Les changements de la structure a la surface des fibres d’alfa sous 1’effet du traitement alcalin
sont observés grace a la spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) en mode
ATR. Les spectres de fibres d’alfa traitées et non traitées sont illustrés sur la figure III.2. On
observe une bande de vibration a 3321 em! attribuée a la vibration des groupes hydroxyles

(-OH) de la cellulose et I’hémicellulose [73,82].

Par ailleurs, on observe un pic a2 1033 em’!, correspondant a la vibration d’élongation des
groupements (C-O) de la cellulose, des alcools de la lignine et de la cire [83]. L’intensité de
ce pic diminue avec 1’augmentation de la concentration de la solution et de la durée de
traitement dans NaOH. Cette diminution est probablement liée a 1’élimination de
I’hémicellulose lors du traitement. De la méme maniere, le pic 2 1250 em! correspondant a la

vibration du groupe acétyle (C=0) de la lignine a également diminué.

On remarque aussi la disparition du pic a2 1738 em! qui correspond aux groupements
carbonyles C=0 des groupes des substances d’hémicellulose se trouvant dans la fibre d’alfa.
Cette disparition est due a I’hydrolyse partielle de 1’hémicellulose en milieu alcalin ;
caractérisée par la rupture des liaisons C-O-C entre deux monomeres [55, 84]. Les vibrations

d’élongation symétrique et asymétrique relatives aux liaisons C-H et -CH> des segments de la
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cellulose et de la lignine, observées au voisinage de 2924 em!, sont affectées par le traitement

[82].
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Figure I1L.2 : Spectres infrarouge des fibres d’alfa traitées et non traitées.
I11.2.2.2 Diffraction des Rayons X (DRX)

L’évolution de la structure cristalline des fibres végétales Alfa, en fonction du temps et de la
concentration du traitement alcalin (NaOH 1%, 3% et 5%) est étudiée par diffraction des
Rayons X (DRX). Les différents diffractogrammes obtenus sont représentés sur la figure I11.3.
Sur ces spectres les fibres d’alfa traitées et non traitées présentent principalement deux pics.
Un pic cristallin majeur pour un angle 26=22,30°, correspondant au plan cristallographique
(200). L’autre pic moins intense a 26=14,83° analogue au plan cristallographique (110). Ces

deux pics peuvent étre attribués a la cellulose I [85].

Apres le traitement alcalin, les fibres d’alfa n’ont pas changé d’état polymorphique, c-a-d il
n’y a pas de transformation de la cellulose-I en cellulose- II. Ce résultat concorde avec ceux
obtenu par Oudiani et al [86]. Ces auteurs ont montré que la transformation de la cellulose-1
en cellulose-II des fibres naturelles sous I’effet du traitement alcalin, ne s’obtient qu’a une
concentration de NaOH comprises entre 5 a 10% et ne devient totale qu’a une concentration

de 15%.
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Figure II1.3 : Spectres de diffraction des Rayons X des fibres d’alfa traitées et non traitées.

L’indice de cristallinit¢ des échantillons des fibres d’alfa traitées et non traitées a été
déterminé en utilisant la méthode de L. Segal. Le tableau III.1 présente les indices de
cristallinité (Ic). Nous remarquons 1’augmentation de cet indice avec le traitement de soude.
Cette hausse de cristallinité des fibres s’accompagne d’une augmentation de leur module

d’Young [87].

Le traitement des fibres d’alfa avec 1% NaOH pendant 48h, 3% NaOH pendant 48h, 3%
NaOH pendant 72h et 5% NaOH pendant 24h induit une augmentation de l'indice de
cristallinité des fibres, respectivement, d’environ 8, 14, 29 et 32% par rapport aux fibres
brutes. Ceci est dii a I’effet du traitement alcalin par la soude qui provoque la réduction de la
quantité de matériaux amorphes présents dans les fibres (solubilisation des hémicelluloses,
graisses, cires), et augmente ainsi la quantité de cellulose cristalline [86]. Mais avec 5%
NaOH pendant 48h, I’indice de cristallinité diminue de 36% par rapport aux fibres brutes.
Cette diminution est due a la dégradation des fibres, ce qui provoque la perte de ses propriétés
mécaniques [86]. Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus par Borchani [24] et par Le

Troedec et al [88].
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Tableau IIl.1 : Taux de cristallinité des fibres d’alfa traitées et non traitées.

Fibres alfa (20 =I§)§,300) (20 =IAiIi83o) Ic (%)
AB 519 346 33,33
A148 618 395 36,08
A348 808 501 37,99
A372 842 481 42,87
A524 804 451 43,90
A548 544 425 21,07

I11.2.3 Caractérisation morphologique
I11.2.3.1 Microscope Optique (MO)

Les observations au microscope optique des fibres d’alfa traitées et non traitées sont
présentées sur la figure III1.4. Nous remarquons le changement de la couleur des fibres d’alfa
qui a tendance a devenir jaunatre avec la prolongation du temps de traitement (figure II1.4
(b)). La morphologie de la fibre, observée par microscope optique, est modifiée. En effet,
nous constatons ’existence d’une couche de poussiere et de cire sur la surface des fibres
d’alfa non traitées (figure II1.4 (c)). Cette couche disparait apres traitement a la soude (figure
I1.4 (d)). Ceci est di a I’effet du traitement alcalin qui nettoie la surface des fibres ; occupée

par des composants non-cellulosiques (lignine, hémicellulose, pectines, et les cires).

Figure I11.4 : Fibres d’lfa nn traitées (a, c) et traitées (b, d) dans 5% NaOH.
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I11.2.3.2 Microscopie électronique a balayage (MEB)

Les micrographies obtenues par microscopie électronique a balayage (MEB) de la surface des
fibres d’alfa avant et apres traitement alcalin sont représentées sur la figure III.5. On peut
remarquer que la morphologie des fibres est affectée par le traitement. Les figures IIL.5 - a et
II1.5-b montrent que la fibre d’alfa non traitée a une surface recouverte d’une couche blanche
de matieres non cellulosiques (lignine, hémicellulose, cires) [89]. De plus, la surface n’est
pas lisse. Apres le traitement a la soude, nous remarquons que la surface des fibres d’alfa
traitées est propre et rugueuse (Figures II1.5-c et II1.5-d). Ceci est di a I’effet du traitement
alcalin sur la surface de la fibre qui provoque 1’élimination des matieres non cellulosiques.
Cette rugosité améliore 1’adhésion entre la matrice et le renfort qui conduit a de bonnes

propriétés mécaniques.

Le traitement a 5% NaOH pendant 48h révele la détérioration des fibres (Figure IIL.5 -e et
II1.5-f). Cela, montre que la prolongation de la durée du traitement entraine la fragilisation des

fibres. Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus par Rokbi et al [61].
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Figure IILS5 : Micrographies de la fibre d’alfa avec différents grossissements : (a) et (b) fibre
d’alfa non traitée, (c) et (d) fibre d’alfa traitée a 5% NaOH pendant 24 h, (e) et (f) fibre d’alfa
traitée a 5% NaOH pendant 48h.
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I11.2.4 Caractérisation thermique par analyse thermogravimétrique (ATG)

La stabilit¢ thermique des fibres naturelles est un parameétre trés important pour la
transformation, le développement et ['utilisation de ces matériaux. Le comportement
thermique de la fibre cellulosique représente la somme des comportements individuels de ses
trois principaux constituants : cellulose, hémicellulose et lignine [90]. L’analyse
thermogravimétrique des fibres d’alfa non traitées et traitées est illustrée sur les figures I11.6

et II1.7.
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Figure II1.6 : Thermogrammes TG des fibres d’alfa traitées et non traitées.
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Figure. II1.7 : Thermogrammes DTG des fibres d’alfa traitées et non traitées.

Entre 25 a 100°C correspondant a I'évaporation de l'eau présente dans la fibre [88]. Dans la

région de décomposition comprise entre 160 et 300°C, nous observons une perte de masse qui
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se traduit par un pic sur la courbe DTG et qui est reliée a la décomposition des fibres par
dépolymérisation des hémicelluloses et des pectines [88]. Car I’hémicellulose est moins stable
thermiquement comparativement a la cellulose ; qui se dégrade a des températures comprises
entre 200°C et 320°C [91, 92, 93]. Mais, ce pic disparait avec le traitement alcalin. Cela
confirme I’élimination de 1’hémicellulose sous 1’effet du traitement a la soude [24]. Selon la
littérature, la dégradation thermique de la cellulose se produit essentiellement entre 300°C et
420°C [88, 92, 95]. En ce qui concerne la lignine, plusieurs auteurs sont en désaccord au
niveau de la température de décomposition, qui pourrait s’expliquer par la complexité de sa
structure chimique. Pour certains auteurs, les lignines se décomposeraient vers 200°C [93, 94]
et au-dela de 400°C [82, 91]. Yang et al [92] se mettent en accord avec tout le monde en
montrant que la lignine se dégrade sur une large gamme de température qui va de 160°C a

900°C.

Tableau II1.2 : Valeurs des parametres de dégradation thermique de la fibre d’alfa avant et
apres traitement.

Température | Température ou la vitesse de Résidus 3
Traitem | de début de | décomposition est maximale | Perte de masse ‘;7)10(? CS a
ent |décomposition Tdmax (°C) a Tdmax (%) (%)
Td (°C) ¢
ler Pic 2éme Pic
AB 165 269,6 336 74,43 -
A148 187 - 331 58,03 16,69
A348 187 - 305 59,91 18,85
A372 190 - 328 70,58 -
AS524 190 - 333 70,64 -
A548 190 - 318 58,27 14,66

D'apres les valeurs du tableau II1.2, on constate qu’il y a une augmentation de la température
de début de décomposition (Td) des fibres d’alfa traitées. Ceci peut €tre attribué au fait que la
soude dissout les hémicelluloses ainsi que les pectines qui sont, thermiquement, moins stables
relativement a la cellulose [88]. Cela améliore la stabilité thermique de la fibre d’alfa. Ces

résultats s’accordent avec ceux présentés par Lu et al [95] et ceux de Rahmoune et al [96].
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I11.2.5 Caractérisations physiques.

I11.2.5.1 Absorption d’eau

L’influence du traitement alcalin sur le taux d’absorption d’eau des fibres d’alfa traitées et
non traitées est illustrée par la figure III.8. D’aprés cette figure, nous remarquons une
diminution significative du taux d’absorption avec 1’augmentation de la concentration de la
soude et la durée de traitement. Ceci est dii a I’élimination des substances non-cellulosiques
(hémicelluloses, lignine...), dont la morphologie des fibres devient plus hydrophobe avec le
traitement alcalin. Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus par Bourahli [97]. Par
contre, a 5% NaOH pendant 48h, on remarque que le taux d’absorption d’eau est supérieur a
celui des fibres non traitées. Cela peut €tre expliqué par la dégradation des fibres qui a

engendré la formation des microvides favorisant la pénétration des molécules d’eau
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Figure IIL.8 : Variation du taux d’absorption d’eau des fibres d’alfa traitées et non traitées.

II1.2.5.2 Perte en masse

L’évolution de la perte en masse des fibres d’alfa en fonction de la concentration de NaOH
et du temps de traitement est illustrée par la figure I11.9. Selon ces résultats, nous remarquons
que la perte en masse des fibres progresse avec le traitement. Cette progression atteint une
valeur de 69,73% avec un traitement de 5% NaOH pendant 48h. Ceci est dii a 1’élimination
des substances non-cellulosiques et dégradation des fibres [98]. D’apres I’étude réalisée par
H. Saad [74], la perte en masse des fibres d’alfa d’Amroune et de Kasserine (traitées par la

soude) a été influencée par leurs compositions chimiques. Selon L.Yahiaoui [75], la perte en
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masse des fibres de Diss atteint son maximum d’environ de 40% ; avec un traitement de 5%
NaOH pendant 96h. Ceci correspond a I’élimination totale des hémicelluloses, de la lignine et

de la pectine.
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Figure I11.9 : Effet du traitement alcalin sur la perte en masse des fibres d’alfa.

En résumé, afin d’améliorer 1’adhésion et 1’efficacité des fibres d’alfa comme renfort dans la
matrice polymérique (PEHD, PS), les fibres ont été traitées au préalable par la solution de
soude avec différentes concentrations (1%, 3% et 5%) pendant 24h, 48h et 72h. L’effet du
traitement alcalin sur la structure, la morphologie ainsi que les différentes propriétés
thermiques et physiques des fibres d’alfa, a été déja évoqué dans les pages précédentes. Selon
les résultats obtenus nous remarquons que :

- La composition chimique des fibres d’alfa indique que la cellulose est le constituant
majeur avec un taux de 43,48%.

- L’infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) montre le changement de la structure de
la fibre d’alfa sous I’effet du traitement. On remarque la disparition du pic a2 1738 e¢m’!
qui correspond aux groupements carbonyles C=0 des groupes des substances
d’hémicellulose. Cette disparition due a I’hydrolyse partielle de 1’hémicellulose en
milieu alcalin, caractérisant la rupture des liaisons C-O-C entre deux monomeres. Nous
observons également la diminution d’un pic a 1033 em! au cours du traitement. Ce pic

correspond a la vibration d’élongation des groupements (C-O) de la cellulose, des
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alcools de la lignine et de la cire. De la méme fagon, le pic a 1257 em!, correspondant a
la vibration du groupe acétyle (C=0) de la lignine, a également diminué.
L’analyse par diffraction des rayons X (DRX) montre que I'indice de cristallinité est
plus élevé pour les fibres d’alfa traitées avec 5% NaOH pendant 24h. La valeur
numérique de cet indice a ces conditions est de 43,90 %.
La morphologie des fibres d’alfa est observée par microscope optique (MO) et par
microscopie électronique a balayage (MEB). Le traitement alcalin affecte les fibres
d’alfa, dont on observe la disparition de la couche cireuse de la surface ainsi la
dégradation des fibres avec la prolongation du temps de traitement (5% NaOH, pendant
48h).
D’apres I’analyse thermogravimétrique des fibres d’alfa traitées et non traitées, nous
remarquons une augmentation de la température de début de décomposition (Td) de la
fibre d’alfa traitée. Le thermogramme de DTG de la fibre d’alfa non traitée présente deux
pics. Par contre, la fibre traitée présente uniquement un seul pic. Cela est di a
I’élimination de I’hémicellulose. Ce résultat est en accord avec celui trouvé par Bouhank
[73].
Le taux d’absorption des fibres d’alfa traitées diminue avec 1’augmentation de la
concentration de soude et la durée de traitement. Ceci est di a 1’élimination des
substances non-cellulosiques (hémicelluloses, lignine...).
La perte en masse des fibres d’alfa traitées progresse avec l’augmentation de la
concentration de NaOH et du temps de traitement. Ceci est dii a 1’élimination des

substances non-cellulosiques et dégradation des fibres.

Lors de I’élaboration des matériaux composites a fibres végétales, la modification de la

surface joue un role important dans 1’interface entre la fibre et la matrice. Le point suivant de

ce travail concerne la caractérisation physique et mécanique des composites a base de

polymeres (polyéthyléne a haute densité, polystyréne) renforcés par les fibres d’alfa.

I11.3 Etude du composite PEHD/Alfa

I11.3.1 Caractérisation morphologique

Pour bien observer ’effet du taux de fibres d’alfa non traitées et ’effet du traitement alcalin

des fibres sur I’interface entre la matrice polymérique PEHD et le renfort, les observations au

microscope électronique a balayage (MEB) ont été réalisées.
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II1.3.1.1 Effet du taux de fibres

La figure III.10, montre la distribution et la dispersion des fibres d’alfa non traitées dans la
matrice PEHD. Nous constatons que la surface de la matrice PEHD est lisse et homogene
(Figure III.10-a). Par contre, les composites a fibres non traitées ; la surface est rugueuse et
hétérogene (Figure III.10-b, III.10-c et III.10-d). Par ailleurs, on observe une certaine
séparation entre la matrice et le renfort. Ceci est expliqué par I’incompatibilité entre les deux
phases. Ce phénomene est accentué avec 1’augmentation du taux de fibres non traitées dans le

composite.

Figure II1.10 : Micrographies MEB du polyéthylene a haute densité et ses composites a
fibres d’alfa non traitées : (a) PEHD vierge, (b) PEHD/fibres d’alfa non traitées (10%),
(c) PEHD/fibres d’alfa non traitées (20%), (d) PEHD/fibres d’alfa non traitées (30%)

111.3.1.2 Effet du traitement

L’effet du traitement alcalin des fibres d’alfa influe d’une maniere directe sur I’adhésion entre
ces fibres et la matrice polymérique PEHD. La figure III.11 montre une bonne adhésion
interfaciale entre la matrice PEHD et le renfort traité a 5% de la soude, pendant 24h (Figure

III.11-b). Par ailleurs, une mauvaise adhésion interfaciale entre ces deux phases est observée
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(Figure III.11-c). Cela est di au prolongement du traitement alcalin qui a engendré la

dégradation des fibres traitées (5% NaOH, pendant 48h).
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Figure II1.11 : Micrographies MEB des composites de polyéthylene a haute densité renforcé
par 30% de fibres d’alfa : (a) PEHD/fibres non traitées ; (b) PEHD/fibres traitées dans 5%
NaOH pendant 24h ; (c) PEHD/fibres traitées dans 5% NaOH pendant 48h.

II1.3.2 Caractérisation en traction

I11.3.2.1 Effet du taux de fibres

Les propriétés a la traction des composites a base de PEHD renforcés par les fibres d’alfa non
traitées ont été évaluées. Les figures II1.12, III.13 et IIl.14 présentent la variation,
respectivement, de la contrainte a la rupture, la déformation a la rupture et le module d’Young
des composites PEHD/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres non traitées. Nous
remarquons une diminution de la contrainte a la rupture avec I’augmentation du taux de
fibres d’alfa non traitées. Cette atténuation est liée a I’incompatibilité entre la matrice a

caractere hydrophobe et la fibre végétale avec son aspect hydrophile ; attribué par les
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groupements hydroxyles présents a la surface de la fibre [99]. Un effet similaire a été constaté
par Bendahou et al [100].

Conjointement, la déformation a la rupture diminue considérablement avec 1’augmentation de
la teneur en fibres d’alfa non traitées. Ceci peut €tre expliqué par 1’agrégation des fibres non
traitées, rigides et non compatibles avec la matrice. Ce qui crée des zones fragiles dans le
matériau et rend le composite moins ductile. Selon la littérature, les fibres peuvent agir
comme des défauts ou des sites fragiles, qui réduisent la résistance du composite [55].

Par contre, le module d’Young augmente considérablement avec 1’augmentation du taux de
fibres non traitées de 0% a 30% (en poids). En effet, lorsque ce taux atteint 30%, le module
d’Young du matériau composite PEHD/Alfa non traitée est de 1480 MPa ; contre 1110 MPa
pour le PEHD pur. Cela présente une variation de 33,33%. Cette croissance est due a la
rigidité des fibres d’alfa par rapport a la matrice thermoplastique PEHD. Ces résultats sont en

accord avec ceux trouvés par Bouhank [73] et Fadel [101].

Figure II1.12 : Variation de la contrainte a la rupture des composites
PEHD/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres non traitées (RESULTATS PROTEGE).

Figure II1.13 : Variation de la déformation a la rupture des composites
PEHD/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres non traitées (RESULTATS PROTEGE).

Figure I11.14 : Variation du module d’Young des composites
PEHD/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres non traitées (RESULTATS PROTEGE).

Les courbes de contrainte-déformation de PEHD et des composites PEHD/Alfa a différents
taux de fibres non traitées de 0% a 30% en poids de fibres sont montrés sur la figure
III.15.Ces résultats montrent que la contrainte maximale de PEHD est plus élevée. Par
ailleurs, ce polymere comporte un déplacement plus important. Ces deux caractéristiques
diminuent au fur et 2 mesure que le taux de fibres non traitées augmente. Ce déclin de ces

propriétés est 1ié a la dispersion non homogene (agglomération) des fibres non traitées dans la
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matrice polymérique. Ainsi qu’a 'incompatibilité entre les deux phases. Ce qui rend le
matériau composite moins ductile. Ces résultats sont en accord avec ceux trouvés par Augier

[43] et Borchani [24].
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Figure II1.15 : Courbes contrainte-déformation de PEHD et ses composites
a fibres d’alfa non traitées.

I11.3.2.2 Effet du traitement

Les propriétés en traction des composites a fibres d’alfa traitées et non traitées sont illustrées
sur les figures II1.16, II1.17et I11.18.

Nous remarquons que I’effet du traitement alcalin est bien visible sur certaines propriétés
mécaniques, a savoir la contrainte a la rupture, la déformation a la rupture et le module
d’Young. Nous constatons que [’amélioration de ces propriétés mécaniques dépend
essentiellement de la concentration de la soude et de la durée du traitement.

Comparativement aux composites a fibres non traitées, nous observons que le traitement
alcalin favorise la progression des propriétés en traction de ces composites a fibres traitées.
Cela est dii a la formation d’une interface fibre-polymere facilitant I’interaction physico-
chimique entre les deux phases, favorisant ainsi I’adhésion entre le renfort et la matrice.
L’analyse des résultats obtenus permet de signaler que les composites a fibres traitées dans
5% NaOH pendant 24h possedent de meilleurs comportements mécaniques. Par ailleurs, a

cette concentration, le prolongement de la durée de traitement influe d’'une maniere négative.
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En effet, les valeurs de ces propriétés mécaniques diminuent. Ce déclin est engendré par la

dégradation et la fragilisation des fibres d’alfa [61].

Figure II1.16 : Contrainte a la rupture (a), module d’Young (b) et déformation a la rupture (c)
des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées et traitées avec 1% NaOH ;
pendant 24h, 48h et 72h (RESULTATS PROTEGE).

Figure II1.17: Contrainte a la rupture (a), module d’Young (b) et déformation a la rupture (c)
des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées et traitées avec 3% NaOH ;
pendant 24h, 48h et 72h (RESULTATS PROTEGE).

Figure II1.18: Contrainte a la rupture (a), module d’Young (b) et déformation a la rupture (c)
des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées et traitées avec 5% NaOH ;
pendant 24h, 48h et 72h RESULTATS PROTEGE).
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I11.3.3 Essai en flexion a trois points
I11.3.3.1 Effet du taux de fibres

Les tests de flexion a trois points ont été réalisés sur les matériaux de polyéthylene a haute
densité (PEHD) avec 0%, 5%, 10%, 15%, 20%, 25% et 30% en poids de fibres d’alfa pour
étudier leurs propriétés en flexion a savoir la résistance maximales en flexion et le module de
rigidité en flexion. Les figures III.19 et III.20 présentent les propriétés en flexion des
matériaux étudiés en fonction du taux de fibres non traitées.

D’apres ces figures, I’évolution des propriétés en flexion est identique a celle observée en
traction. Nous remarquons une diminution de la résistance a la flexion avec I’augmentation du
taux de fibres d’alfa non traitées. Cela est 1i€¢ au glissement entre les fibres et a la séparation
entre les deux constituants (incompatibilité et mauvaise adhésion entre les deux phases).
D’autre part, le module de rigidité en flexion augmente avec 1’augmentation de la teneur en
fibres d’alfa. La valeur maximale du module est obtenue pour le mélange a 30% de fibres ; ou

on note une valeur de 1,46 GPa. Ce qui signifie une progression de 30% par rapport au

polymere PEHD vierge.
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Figure II1.19 : Contrainte a la flexion des composites PEHD renforcés par les fibres d’alfa
non traitées.
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Figure II1.20 : Module en flexion des composites PEHD renforcés par les fibres d’alfa non
traitées.
Les courbes de contrainte-déformation du polymere PEHD vierge et renforcés (figure I11.21)
montrent bien deux comportements mécaniques. Au départ (début de chargement), le
comportement est linéaire ; correspondant au comportement élastique du matériau. Puis, le
comportement devient non linéaire, correspondant a la plasticité. L’augmentation du taux de
fibre réduit la mobilité des molécules dans la matrice de polymere et, par conséquent diminue

la déformation [102].
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Figure II1.21 : Courbes contrainte-déformation en flexion a trois points du polymere PEHD
et ses composites a fibres d’alfa non traitées.
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111.3.3.2 Effet du traitement

Les propriétés en flexion des composites a fibres d’alfa traitées et non traitées sont présentées
sur les figures I11.22, II1.23et I11.24. Nous constatons que le traitement alcalin contribue a
I’amélioration des propriétés en flexion des composites. Cette progression dépend
essentiellement de la concentration de la soude caustique et du temps de traitement [103]. Ces
deux parametres favorisent I’élimination des substances non cellulosiques en surface des
fibres (lignine, hémicellulose, pectine...), ainsi assurer une meilleure interaction entre la
matrice et le renfort. L effet de ces parametres est bien accentué au cours du traitement avec
5% NaOH pour une durée de 24h, ou se présentent les meilleures caractéristiques en flexion.
Ce résultat est en accord avec celui trouvé dans les essais de traction. Mais, au-dela de 25% en
poids de fibres d’alfa, on remarque une diminution de la résistance a la flexion. Ce résultat
est en accord avec les études de Brahmakumar et al [104], dont le taux optimal en fibres pour
les composite a base de PEBD renforcés par les fibres de Coco varie entre 17% et 25% en
poids de fibres, et celles de Prasad et al [105] pour les composites de polyester/Coco le taux
de fibres est égale a 25% (en poids). Par ailleurs, a 5% de NaOH, le prolongement de la durée

de traitement influe négativement sur les propriétés en flexion.
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Figure IIL.22 : Contrainte a la flexion (a) et module en flexion (b) des composites
PEHD/fibres d’alfa traitées dans 1% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.
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Figure I11.23 : Contrainte a la flexion (a) et module en flexion (b) des composites
PEHD/fibres d’alfa traitées dans 3% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.
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Figure I11.24 : Contrainte a la flexion (a) et module en flexion (b) des composites
PEHD/fibres d’alfa traitées dans 5% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.

111.3.4 Essai de choc
111.3.4.1 Effet du taux de fibres

La figure II1.25 présente la résistance au choc du composite PEHD/fibres d’alfa non traitées
pour différents taux. D’apres les résultats, on observe que 1’incorporation de fibres d’alfa dans
la matrice PEHD conduit a la diminution de la résistance au choc des composites. La

résilience du PEHD non renforcé est de 75,30 KJ/m?. Avec seulement 5% de fibres d’alfa ; la
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résilience diminue a 14,95 KJ/m?, ce qui présente une diminution de 80%. Cette diminution
peut étre expliquée, d’une part par I’incompatibilité entre le renfort et la matrice. Ce qui fait
diminuer D’interaction entre les deux phases. D’autre part, les interactions fibre-fibre
augmentent avec la teneur en fibres d’alfa. Il y a donc plus de particules s'agglomérant et

agissant comme concentrateur de contraintes, ce qui fragilise le matériau [106].
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Figure II1.25 : Variations de la résilience des composites PEHD/fibres d’alfa non
traitées.

111.3.4.2 Effet du traitement

L’effet du traitement alcalin des fibres d’alfa sur la résistance au choc des composites
PEHD/fibres d’alfa est présenté sur les figures I11.26, I11.27 et II1.28. D’apres ces résultats, on
peut noter que la résistance au choc des composites a fibres traitées dépend de la
concentration du NaOH et de la durée du traitement, sous chargements quasi- statique de
traction et de flexion. Le traitement alcalin permet d’éliminer les impuretés a la surface de la
fibre, ce qui améliore 1’adhésion a I’interface fibre-matrice, conduisant a 1’amélioration des

propriétés au choc, notamment la ductilité [106,107].

A titre d’exemple, pour le composite avec 25% de taux de renfort ; la résilience passe de

12,60 KJ/m? lorsque les fibres non traitées est a 32,35 KJ/m? lorsque les fibres sont traitées
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dans la solution a 5% NaOH pendant 24h. Ce qui représente une augmentation de 156%.

Nous notons aussi que ces résultats sont en accord avec ceux trouvés en traction et en flexion.
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Figure I11.26 : Résilience des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées
et traitées dans 1% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.
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Figure II1.27 : Résilience des composites PEHD/fibre d’alfa non traitées
et traitées dans 3% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.
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Figure I11.28: Résilience des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées
et traitées dans 5% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.

II1.3.5 Test d’absorption d’eau

Dans cette section nous nous intéressons a un autre probleme que présente 1’utilisation des
fibres végétales comme renfort dans les matériaux composites présente un probleéme majeur
qui est lié a ’humidité. En effet, il est reconnu que I’humidité provoque un gonflage au
niveau du matériau composite, ce qui conduit a la diminution de ces propriétés mécaniques
[101]. L’étude du phénomene d’absorption d’eau des composites a fibres végétales est donc

primordiale afin de limiter son utilisation.
I11.3.5.1 Effet du taux de fibres

L’évolution de I’absorption d’eau des composites élaborés a fibres d’alfa non traitées
(composites immergés dans 1’eau distillée) en fonction du temps d’immersion est donné par la
figure I11.29. On peut voir clairement une augmentation de la vitesse d’absorption d’eau dans
les premieres heures (de O a 8 heures), puis elle diminue au fur et a mesure avec
I’augmentation du temps d’immersion jusqu'a la saturation ou le taux d’absorption d’eau

devient constant.

On remarque aussi que le taux d’absorption d’eau augmente avec 1’augmentation du taux de
fibres d’alfa dans la matrice PEHD. Cette augmentation est liée a la structure
macromoléculaire des fibres d’alfa riches en groupements hydroxyles (-OH). Ces derniers

forment des liaisons hydrogenes avec les molécules d’eau. Donc plus le taux de fibres est

57



CHAPITRE III : RESULTATS ET DISCUSSIONS

élevé plus la concentration en groupements hydroxyles augmente et par conséquent le taux
d’absorption d’eau devient important. Ces résultats sont conformes avec ceux trouvés par

Bessadok et al [108] et Pasquini et al [109].

— PEHD

I
Lhs]

PEHD/AlTa NT (5%)
— PEHD/AlfE NT (10%)

Pl

s PEHD/Alfa NT (15%)

-
un

PEHD/Alfa NT (20%)

—

PEHD/Alfa NT (25%)

PEHD/Alfa NT (305%)

o
un

Taux d'absorption d'eaun (%)
2

30

Temps (h)

Figure I11.29 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PEHD/fibres d’alfa non
traitées en fonction du temps d’immersion dans 1’eau distillée.

I11.3.5.2 Effet du traitement

L’effet du traitement alcalin sur le taux d’absorption d’eau des composites PEHD/fibres d’alfa
est présenté sur les figures I11.30, 1I1.31 et I11.32 avec des taux de fibres de 5%, 15% et 25%.
Nous remarquons que, pour la méme teneur en fibres, le taux d’absorption d’eau diminue
avec le traitement. Le traitement alcalin a amélioré la compatibilité entre le renfort et la
matrice polymere PEHD. Ceci est dii a la diminution des groupements hydroxyles sur la
surface de la fibre d’alfa. Par contre, dans le cas du traitement avec 5% NaOH pendant 48h
et 72h, nous observons une augmentation du taux d’absorption d’eau en fonction de la teneur
en fibres. Cela peut étre expliqué par la prolongation du traitement des fibres dans NaOH ; qui

a engendré une augmentation des microvides a I’intérieur des composites.
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Figure II1.30 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PEHD/fibres d’alfa non
traitées et traitées avec 1% de NaOH, en fonction du temps d’immersion.
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Figure II1.31 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PEHD/fibres d’alfa non
traitées et traitées avec 3% de NaOH, en fonction du temps d’immersion.
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Figure I11.32 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PEHD/fibres d’alfa non
traitées et traitées avec 5% de NaOH, en fonction du temps d’immersion.
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I11.4 Etude du composite PS/Alfa

I11.4.1 Caractérisation morphologique

Les observations au microscope électronique a balayage (MEB), nous ont permis d’identifier
I’effet du taux de fibres non traitées, ainsi que 1’effet du traitement alcalin sur I’interface entre

la matrice polymérique PS et le renfort fibre d’alfa.

111.4.1.1 Effet du taux de fibres

La figure II1.33 montre les images de MEB du polystyrene et ses composites a fibres d’alfa
non traitées. D’apres cette figure, nous remarquons une certaine décohésion entre la matrice
polyémérique et la fibre d’alfa. De plus, cette ségrégation augmente avec 1’augmentation du

taux de fibres. Ceci est dii a la structure faible de I’interface entre les deux phases.

Figure II1.33 : Micrographies MEB du polystyrene et ses composites a fibres d’alfa non
traitées : (a) PS vierge ; (b) PS/fibres d’alfa non traitées (10%) ; (c) PS/fibres
d’alfa non traitées (20%) ; (d) PS/fibres d’alfa non traitées (30%).

111.4.1.2 Effet du traitement

La figure II1.34 présente les micrographies MEB des composites a base de polystyrene
renforcés par 30% de fibres d’alfa non traitées (Figure II11.34 (a)), et traitées dans 5% NaOH
pendant 24h (Figure II1.34 (b)) et 48h (Figure III.34 (c)). Nous remarquons une bonne

adhésion entre la matrice polymere et le renfort trait€é dans 5% NaOH pendant 24h, ou la
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surface du composite est devenue homogene. Par ailleurs, a 48h, nous observons la
dégradation des fibres sous I’effet de la prolongation du temps de traitement. Ce qui engendre

une mauvaise adhésion entre le PS et le renfort.

Figure II1.34 : Micrographies MEB des composites de polystyréne avec 30% de fibres
d’alfa : (a) non traitées ; (b) traitées dans 5% NaOH pendant 24h ; (c)
traitées dans 5% NaOH pendant 48h.

I11.4.2 Caractérisation en traction
111.4.2.1 Effet du taux de fibres

La figure II1.35 donne la contrainte a la rupture des composites PS/fibres d’alfa en fonction du
taux de fibres non traitées. D’apres la figure, on constate qu’il y a une amélioration de la
contrainte a la rupture des composites a de faible taux de fibres (5% et 10 % en poids de
fibres). Cette augmentation peut €tre attribuée a la bonne répartition des fibres d’alfa dans la
matrice polymérique PS. Mais, avec des taux plus élevés nous remarquons une diminution de
la contrainte a la rupture, due a l’incompatibilité renfort-matrice, ainsi a la mauvaise
dispersion des fibres dans la matrice polymérique. Ces résultats sont en accord avec ceux

trouvés par A. Fadel [101] et par Bendahou et al [100].

La figure II1.37 illustre I’évolution de la déformation a la rupture des composites PS/fibres
d’alfa en fonction du taux de fibres non traitées. La déformation a la rupture diminue avec
I’augmentation du taux de fibres. Cette diminution est due a 1’agglomération des fibres

végétales, rigides, non traitées et non compatibles avec la matrice. Cela, crée des endroits
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précaires et rend le composite moins ductile. Ces résultats sont en accord avec ceux obtenus

par Arrakhiz et al [110].

L’évolution du module d’Young des composites PS/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres
non traitées est présentée sur la figure II1.36. On remarque que le module d’Young augmente
avec ’augmentation du taux de fibres dans la matrice polymérique PS. Cette augmentation
peut étre attribuée a la nature rigide des fibres par rapport a la matrice thermoplastique. Ces

résultats sont en accord avec ceux obtenus par Djidjelli et al [111], Sapuana et al [112].

Figure IIL1.35 : Variation de la contrainte a la rupture des composite PS/fibres d’alfa
en fonction du taux de fibres non traitées (RESULTATS PROTEGE).

Figure II1.36 : Variation de la déformation a la rupture des composites PS/fibres d’alfa
en fonction du taux de fibres non traitées (RESULTATS PROTEGE).

Figure I11.37 : Variation du module d’Young des composites PS/fibres d’alfa
en fonction du taux de fibres non traitées (RESULTATS PROTEGE).

La figure II1.38 présente les courbes contrainte-déformation pour le PS et ses composites a
fibres d’alfa non traitées. D’apres les courbes, le comportement est typique du systeme
viscoélastique. Alors que le polystyrene vierge présente une ductilité notable et un grand
allongement a la rupture. Par contre avec les composites, on remarque que la ductilité diminue

avec I’augmentation du taux de fibres, le systeme devient plus rigide.
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Figure II1.38 : Courbes contrainte-déformation du PS et ses composites a fibres d’alfa
non traitées

111.4.2.2 Effet du traitement

Les figures I11.39, 111.40 et I11.41 révelent les propriétés en traction des composites PS/fibres
d’alfa. Selon les résultats obtenus, nous remarquons que la concentration de la soude et la
durée du traitement favorisent 1’évolution des propriétés mécaniques des matériaux
composites ; a savoir la contrainte a la rupture, la déformation a la rupture et le module
d’Young. Cette progression reflete une bonne affinité entre le renfort végétal et la matrice
polymere. Ceci, peut étre traduit par 1’élaboration d’interaction physico-chimique entre la
phase hydrophile des fibres et celle hydrophobe du PS. Ce phénomene est accentué pour les
composites a fibres traitées dans 5% NaOH pendant 24h. A titre indicatif, a 15% de fibres, on
enregistre une amélioration de 15% de la contrainte a la rupture des matériaux a fibres traitées
par rapport aux composites a fibres non traitées.

D’autre part, a 5% NaOH et au-dela de 24h, le traitement est défavorable. Cela est di a la
défibrillation des fibres d’alfa, ce qui provoque la dégradation des propriétés mécaniques des

matériaux [61].

Figure I11.39 : Contrainte a la rupture (a), module d’Young (b) et déformation a la rupture (c)
des composites PS/fibres d’alfa non traitées et traitées avec 1% NaOH ;
pendant 24, 48 et 72h.( RESULTATS PROTEGE).
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Figure I11.40 : Contrainte a la rupture (a), module d’Young (b) et déformation a la rupture (c)
des composites PS/fibres d’alfa non traitées et traitées avec 3% NaOH ;
pendant 24, 48 et 72h.(RESULTATS PROTEGE).

Figure I11.41 : Contrainte a la rupture (a), module d’Young (b) et déformation a la rupture (c)
des composites PS/fibres d’alfa non traitées et traitées avec 5% NaOH ;
pendant 24, 48 et 72h (RESULTATS PROTEGE).

I11.4.3 Essai en flexion a trois points

111.4.3.1 Effet du taux de fibres

Afin d’étudier I’effet du taux de fibres sur les propriétés en flexion des composites élaborés,
des tests de flexion trois points ont été effectués sur le polystyrene (PS) vierge et renforcés
avec différents taux de 0%, 5%, 10%, 15%, 20%, 25% et de 30% en poids de fibres d’alfa non

traitées.

D’apres la figure 111.42, nous observons une diminution de la résistance a la flexion avec
I’enrichissement du composite en fibres d’alfa non traitées. Cela est di, d’une part, a
I’altération et a la carence de I’interface entre les deux composants du composite : la matrice
et le renfort. D’autre part, au glissement entre les fibres. Par ailleurs, la croissance de la
rigidité en flexion (Figure I11.43) est proportionnelle au taux de fibres d’alfa. A 30% de fibres,
la rigidité en flexion est maximale. Sa valeur de d’ordre de 3,71 GPa. Cela représente une

progression de 14% par rapport a la matrice PS vierge.
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Figure II1.42 : Résistance a la flexion des composites PS/fibres d’alfa non traitées.
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Figure II1.43 : Rigidité en flexion des composites PS/fibres d’alfa non traitées.

Les courbes de contrainte -déformation des matériaux PS vierge et renforcés (figure 111.44)
montrent bien deux phases, linéaire au départ correspondant au comportement élastique du
matériau, puis non linéaire en s’approchant de la rupture. La phase non-linéaire diminue avec
I’augmentation du taux de fibres. Donc I’augmentation du taux de fibre fragilise le composite

(baisse de ductilité).
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Figure I11.44 : Courbes contrainte-déformation en flexion a trois points du polymere PS
et ses composites a fibres d’alfa non traitées.

111.4.3.2 Effet du traitement

La résistance a la flexion et le module en flexion des composites PS/fibres d’alfa traitées
et non traitées sont illustrés sur les figures II1.45, 111.46 et III. 47 . Les résultats obtenus
indiquent une amélioration des propriétés en flexion des composites élaborés, renforcés par
des fibres traités a la soude [102] ; notamment a 5% NaOH pendant 24h. Dans ces conditions,
la contrainte a la flexion est maximale pour le composite ayant 15% de fibres traitées, ou la
progression est de 49,7 % par rapport au composite renforcé par 15% de fibres non traitées.
Cette croissance est le résultat du traitement alcalin avec lequel la surface des fibres a été
modifiée, en éliminant les substances amorphes. Ce qui a contribué a 1’apparition d’une
surface de consolidation entre le renfort végétal et la matrice PS, et par conséquent 1’évolution
des propriétés mécaniques. On note aussi qu’a 5% NaOH et au-dela de 24h, le traitement n’est

plus constructif et entraine la dégradation des fibres d’alfa.
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a fibres d’alfa traitées avec 1% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.
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Figure II1.46 : Contrainte a la flexion (a) et module en flexion (b) du PS et ses composites
a fibres d’alfa traitées avec 3% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.
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Figure II1.47 : Contrainte a la flexion (a) et module en flexion (b) du PS et ses composites
a fibres d’alfa traitées avec 5% NaOH ; pendant 24, 48 et 72h.
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I11.4.4 Essai de choc

I11.4.4.1 Effet du taux de fibres

Les résultats obtenus au cours des essais au choc des composites PS/fibres d’alfa non traitées
sont indiqués sur la figure II1.48. Cette figure indique que la résilience du matériau PS ductile
diminue d’une maniere dramatique juste apres 1’ajout de 5% de fibres non traitées, ot on note
une perte de 82% en cette propriété. La résilience continue a diminuer avec 1’augmentation de
la teneur en fibres non traitées dans les composites. Cela montre que la matrice perd sa
ductilité et que les composites deviennent moins résistants au choc (plus fragile). Ce
phénomene était prévisible en raison de la discontinuité des phases et de I’augmentation de la

rigidité du matériau, qui facilite la formation et la propagation des fissures [24].
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Figure I11.48 : Résilience des composites PS/fibres d’alfa en fonction du taux
de fibres non traitées.

111.4.4.2 Effet du traitement

La résistance au choc des composites PS/fibres d’alfa traitées et non traitées est présentée sur
les figures II1.49, 1I1.50 et III1.51. Les résultats obtenus montrent que la résilience progresse
avec ’augmentation de la concentration de la soude et de la durée de traitement, ol nous
remarquons que cette propriété est meilleure pour les composites a fibres traitées dans 5%
NaOH, pendant 24h. Ce qui fait que ces matériaux sont plus résistants au choc, vu
I’amélioration de leur ductilité. Au-dela de 24h, le traitement a 5% NaOH est défavorable et

rend les matériaux moins résistants au choc, suite a I’endommagement des fibres d’alfa.
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Figure II1.49 : Résilience des composites PS/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres non
traitées et traitées avec 1% NaOH.
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Figure IIL.50 : Résilience des composites PS/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres
non traitées et traitées avec 3% NaOH.
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Figure IIL.51 : Résilience des composites PS/fibres d’alfa en fonction du taux de fibres
non traitées et traitées avec 5% de NaOH.

II1.4.5 Test d’absorption d’eau

111.4.5.1 Effet du taux de fibre

Afin de déterminer 1’évolution de 1’absorption d’eau des composites PS/fibres d’alfa non
traitées, en fonction du temps d’immersion, les matériaux ont été immergés dans de I’eau
distillée. Les résultats obtenus sont sur la figure II1.52. Cette figure indique une augmentation
de la vitesse d’absorption d’eau dans les premieres heures d’immersion des matériaux
composites (0-6 heures). Puis, elle diminue au fur et 2 mesure que le temps d’immersion

augmente jusqu'a saturation. A ce stade le taux d’absorption d’eau reste constant.

Par ailleurs, nous notons la croissance du taux d’absorption d’eau avec I’augmentation de la
teneur de fibres non traitées dans la matrice PS, ot I’absorption est maximale a 30% de fibres.
Cela est dii a la formation de liaisons hydrogenes entre les différents composants de la fibre,

riches en groupements hydroxyles, et les molécules d’eau.
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Figure I11.52 : Evolution du taux d’absorption d’eau du PS et ses composites a fibres
d’alfa non traitées en fonction du temps d’immersion dans 1’eau distillée

111.4.5.2 Effet du traitement

L’évolution du taux d’absorption d’eau des composites PS/fibres d’alfa traitées a été étudiée.
Les figures I11.53, I11.54 et II1.55 présentent les résultats obtenus avec les matériaux immergés
dans I’eau, dont la teneur en fibres est de 5%, 15% et 25%. D’apres ces figures, nous
constatons que pour le méme taux de fibres, le taux d’absorption d’eau diminue avec le
traitement. Le taux le plus bas ne dépasse pas 0.1%. Ce taux est obtenu pour le composite
PS/Alfa traitée a 5% NaOH pendant 24h avec 5% de fibres. Cette diminution est due a la
réduction des groupements hydroxyles de la fibre, suite a 1’élimination des composés
amorphes. Par ailleurs, I’absorption d’eau commence a s’accélérer a 5% NaOH et au-dela de
24h, ou le taux s’accentue a 72h, avec une valeur de 3.5%. Cela est dii a I’augmentation des

microvides au sein des composites, suite a la dégradation des fibres.
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Figure II1.54 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PS/fibres d’alfa non
traitées et traitées avec 3% NaOH, en fonction du temps d’immersion.
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Figure 55 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PS/fibres d’alfa non traitées
et traitées avec 5% NaOH, en fonction du temps d’immersion.

En conclusion, les résultats de la caractérisation mécanique des composites PS/fibres d’alfa
nous montrent qu’avec 15% de fibres d’alfa traitées par 5% NaOH pendant 24h présentent de

meilleures propriétés par rapport aux composites a fibres non traitées.

I11.5 Discussion et Synthése des résultats du PEHD/Alfa et PS/Alfa
I11.5.1 Comportement mécanique
I11.5.1.1 Effet du taux de fibres

Selon les figures III.56, II1.57, I1.58, nous remarquons que les modules d’élasticité en
traction et en flexion ainsi que la résistance au choc du PS sont plus élevés que ceux du
PEHD. Ce résultat nous indique que le PS est plus rigide, plus tenace et plus cristallin que le
PEHD. D’autre part, les contraintes a la rupture en traction et en flexion du PS sont
supérieures a celles du PEHD, ou on note 219% de différence en contrainte de flexion du PS
par rapport au PEHD. Par contre, la déformation a la rupture du PS est inférieure a celle du

PEHD. Cela montre que le PS est plus résistant, mais moins ductile que le PEHD.

Avec I’ajout des fibres d’alfa non traitées, le module d’Young et le module en flexion des

matériaux composites augmentent. Par contre, la contrainte a la traction, la contrainte a la
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flexion, la déformation a la rupture ainsi que la résilience diminuent quelle que soit la matrice
polymere utilisée. Alors, a I’exception de la rigidité transmise aux matériaux, les fibres non
traitées contribues a rendre les composites moins résistants, moins ductiles et moins tenaces,
en raison de la qualit¢ de D'interface renfort/matrice. Ceci implique que les matériaux

composites sont plus fragiles que les polymeres vierges.

Cela est di principalement a la présence de composés amorphes dans 1’Alfa, et
I’incompatibilité entre le renfort et la matrice. Ce qui a induit a une mauvaise dispersion des
fibres dans la matrice polymérique. Du coup, le transfert de contraintes est mal assuré dans les

composites [113]. Ce phénomene s’accentue lorsque le taux de fibres non traitées augmente.

Figure II1.56 : Evolution de la contrainte (a), du module d’Young(b) et de la déformation a
la rupture (c) des composites PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres d’alfa en
fonction du taux de fibres non traitées.
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Figure 57 : Evolution de la contrainte a la flexion (a) et du module en flexion (b) des
composites PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres d’alfa en fonction du taux de
fibres non traitées.
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Figure I11.58 : Evolution de la résilience des composites PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres
d’alfa en fonction taux de fibres non traitées.

I11.5.1.2 Effet du traitement

Les résultats obtenus montrent que les propriétés mécaniques des composites élaborés a base
du PS et du PEHD sont meilleures a 15% et 25% de fibres traitées avec 5% NaOH pendant
24h. Pour cette raison, la comparaison des propriétés mécaniques entres les différents
composites est effectuée uniquement dans ces conditions.

Selon les figures II1.59, I11.60, II1.61, nous remarquons qu’a 15% et a 25% de fibres traitées,
les propriétés mécaniques des composites a base du PS sont sensiblement améliorées par
rapport a celles des composites a base du PEHD. A ces concentrations, la contrainte a la
traction des matériaux-PS est légerement supérieure a celle des matériaux-PEHD.
Contrairement a la déformation a rupture, ou nous observons un phénomene inverse. Par
ailleurs, la résilience, le module d’Young, la résistance a la flexion et le module de rigidité en
flexion des composites-PS sont plus élevés comparativement a ceux des composites-PEHD.
La différence est plus accentuée a 15% de fibres traitées, avec laquelle on note des valeurs
respectives de 46%, 65%, 173% et 176%. Ces résultats montrent que les matériaux

composites-PS sont plus résistants, plus rigides mais, moins ductiles que ceux a base du

PEHD. Cela est di principalement a la matrice PS plus cristalline que la matrice PEHD.
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Figure IIL1.59 : Evolution de la contrainte a la rupture (a), du module d’Young (b) et de la
déformation a la rupture (c) des composites PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres

d’alfa traitées avec 5% NaOH pendant 24h, pour les taux 15% et 25%
en poids de fibres. (RESULTATS PROTEGE).
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Figure I11.60 : Evolution de la contrainte a la flexion (a), le module en flexion (b) des
composites PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres d’alfa traitées avec 5% NaOH

pendant 24h, pour les taux 15% et 25% en poids de fibre.
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Figure I11.61 : Evolution de la résilience des composites PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres
d’alfa traitée avec 5% de NaOH pendant 24h, pour les taux 15% et 25% en
poids de fibres.
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I11.5.2 Test d’absorption d’eau
I11.5.2.1 Effet du taux de fibres

La figure II1.62 présente une comparaison du taux d’absorption d’eau des composites
PEHD/fibres d’alfa et PS/fibres d’alfa pour les taux de 15% et 25% en poids de fibres non
traitées. D’apres la figure, nous pouvons voir que quelle que soit la teneur en fibres non
traitées, le taux d’absorption d’eau des composites-PS est inférieur a celui des
composites-PEHD. Ceci est dii a la structure du PS qui est plus cristalline que celle du PEHD.
C’est-a-dire la partie amorphe dans le PS est moins importante que celle du PEHD. Donc, les
microvides, par lesquels les polymeres retiennent de 1’eau, sont moins importants dans la

matrice PS que la matrice PEHD.
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Figure I11.62 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PEHD/fibres d’alfa
et PS/fibres d’alfa avec 15% et 25% en poids de fibres non traitées.

111.5.2.2 Effet du traitement

La figure I11.63 présente la comparaison du taux d’absorption d’eau des composites a matrices

PEHD et PS constitués de 15% et 25% en poids de fibres traitées dans 5% NaOH pendant
24h.

Quelle que soit la teneur en fibres, nous constatons que le taux ainsi que la vitesse

d’absorption d’eau sont plus élevés dans le cas des composites-PEHD. Cela est di a la
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présence de microvides dans la structure de la matrice PEHD. Par conséquent, la quantité
d’eau piégée dans ces vides est supérieure dans le cas du PEHD par rapport au PS. Par
ailleurs, Quelle que soit la matrice, on remarque que le taux d’absorption d’eau a 25% de
fibres est supérieur a celui de 15%. Ceci est évident. Car, les fibres d’alfa sont riches en
groupements hydroxyles (-OH) qui forment des liaisons hydrogenes avec les molécules d’eau.
Alors, plus le taux de fibres est élevé plus la concentration en groupements hydroxyles

augmente et par conséquent le taux d’absorption d’eau devient important.
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Figure I11.63 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PEHD/fibres d’alfa
et PS/fibres d’alfa avec 15% et 25% de fibres traitées a 5% de NaOH
pendant 24h.

II1.6 Conclusion

D’apres 1’analyse des résultats on peut remarquer que, les propriétés mécaniques (en traction,
en flexion et au choc) ainsi que les propriétés physiques (absorption d’eau) sont meilleures
pour les composites-PS par rapport aux composites-PEHD, notamment avec des fibres traitées
a 5% NaOH pendant 24h. Ceci est dii aux propriétés mécaniques élevées du polystyrene par
rapport au polyéthylene a haute densité. Ce qui influe sur les propriétés finales des

composites.
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CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

Cette étude constitue une contribution a la recherche de nouveaux matériaux a renfort naturel
végétal. Elle cible la mise en valeur des fibres naturelles extraites de la plante Alfa en
combinaison avec une matrice polymere thermoplastique afin d’élaborer de nouveaux
matériaux composites biodégradables. A cet effet, nous avons élaboré des matériaux a fibres
d’alfa courtes (traitées ou non traitées), en utilisant deux polymeres thermoplastiques, a savoir
le polyéthylene a haute densité (PEHD) et le polystyréne (PS). Dans le but d’améliorer
I’affinité entre le renfort et la matrice, nous avons traité les tiges d’alfa par voix alcaline en
utilisant la soude caustique (NaOH) a trois concentrations différentes 1%, 3% et 5% avec des

durées de traitement de 24h, 48h et 72h.

Les techniques de caractérisation que nous avons utilisées ont permis de visualiser les effets
du traitement alcalin sur les propriétés physiques, structurales, thermiques et morphologiques
des fibres d’alfa. La progression de la perte en masse et la diminution du taux d’absorption
des fibres traitées en fonction du traitement ont été observées. Ceci est dii a I’élimination des
substances non-cellulosiques. Ce résultat a été confirmé par les micrographies optique et au
MEB. D’une part, ces micrographies ont montré une modification de la surface des fibres,
dont la disparition de la couche cireuse. D’autre part, ces micrographies ont également révélé
une augmentation de la rugosité des fibres traitées par rapport a celles non traitées
(élimination des composants non cellulosiques). Les spectres infrarouges a transformée de
Fourier (IRTF) ont dévoilé le changement de la structure a la surface des fibres traitées, ou on
a remarqué la disparition du pic correspondant aux groupements carbonyles de
I’hémicellulose. La méthode de caractérisation par diffraction des rayons X (DRX) a montré
une augmentation de la cristallinité des fibres apres traitement alcalin. L’indice de cristallinité
(Ic) des fibres traitées a 5% NaOH pendant 24h s’est amélioré de 43,90% par rapport aux
fibres non traitées. L’analyse thermogravimétrique (ATG) a montré que le traitement
chimique provoque également 1’augmentation de la température de début de décomposition
(Td), et par conséquent une amélioration de la stabilité thermique des fibres d’alfa traitées. La
température de mise en ceuvre des composites a base des fibres d’alfa ne doit donc pas aller

au-dela de 165°C pour les fibres non traitées et 187°C pour les fibres traitées.
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La deuxieme partie de ce travail consiste a élaborer les nouveaux matériaux composites avec
les fibres décrites précédemment. Les matériaux composites sont par injection (technique
généralement utilisée dans 1’industrie plastique), en faisant varier le pourcentage des fibres de

0a30%.

Les images MEB ont montré une certaine incompatibilité entre la matrice (PEHD, PS) et les
fibres d’alfa non traitées. Ce phénomene est accentué avec 1’augmentation du taux de fibres
dans le composite. Ceci est expliqué par I’incompatibilité entre les deux phases (matrice et
renfort). Par ailleurs, cette méthode de caractérisation a bien révélé une bonne adhésion entre
la matrice (PEHD, PS) et les fibres d’alfa traitées avec une cohésion a I’interface
fibres/matrice améliorée par le traitement alcalin. En effet, ce dernier a contribué a générer
des sites d’interactions avec le polymere. Les propriétés mécaniques des nouveaux matériaux
élaborés ont montré que I’ajout de fibres d’alfa traitées induit une perte du comportement
ductile des composites, mais conduit a un gain tres important de la rigidité et de la résistance
mécanique. Le module d’élasticité (en traction et en flexion) augmente avec 1’augmentation
de la teneur en fibres traitées, la concentration de la soude et la durée du traitement alcalin. La
résistance mécanique (contrainte a la rupture, contrainte a la flexion, résilience) progresse
avec le traitement et le taux de fibres traitées. Cependant, cette propriété est limitée par deux
facteurs. Le premier caractérise un seuil maximal de la concentration de fibres dans les
matériaux, ou on a enregistré 25% pour les composites a base de PEHD et 15% pour les
composites a base de PS. Par exemple la diminution de la résistance mécanique au-dela de ces
limites peut €tre liée a 1’agglomération des fibres traitées. Le second facteur est le temps de
traitement délimité. Dans notre étude a une durée de 24h pour le traitement a 5% NaOH. A
cette concentration et pour des temps de traitement supérieurs a 24h, les propriétés
mécaniques se réduisent en raison de la mauvaise adhésion interfaciale entre la matrice et le

renfort ; engendrée par la détérioration des fibres traitées.

La derniere partie de cette recherche est une étude comparative entre les propriétés
mécaniques et physiques des nouveaux composites. La comparaison est effectuée uniquement
dans les conditions ou les résultats €taient les meilleurs, a savoir le traitement a 5% NaOH
pendant 24h, et les taux de fibres de 15% et 25%. Cette étude nous a montré que le composite
« PS/15% fibres traitées » est moins absorbant d’eau, plus rigide, plus résistant, mais moins

ductile que le composite « PEHD/25% fibres traitées ».

Comme perspectives a ce travail, nous pouvons citer celles qui nous intéressent a comme :
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v’ Traitement chimique des fibres d’alfa par acétylation et avec des agents de couplage.
v’ Utilisation d’une matrice bio polymeére pour avoir un biocomposite avec les fibres

d’alfa afin d’assurer la biodégradabilité totale.
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Annexe

Annexe N°1

I 1.

Polyéthylene

I.1.1 Définition

Le polyéthylene est un polymere (macromolécule) qui fait partie de la famille des
polyoléfines. Il est issu de la polymérisation de I'éthylene gazeux :

Monomere d'éethhiene Paohymére de poléthyiene

Fohymensation

CH-

[ o]
| * In

CH=

Figure 1.1 : Polymérisation du polyéthylene.

Le PE (polyéthylene) fait partie des thermoplastiques parmi toutes les maticres plastiques.

C'est-a-dire qu'il a des propriétés qui lui confere une malléabilité a chaud et une

thermoplasticité réversible.

Le polyéthylene est de nature différente selon les modes de polymérisation :

A partir d’un procédé a basse pression pour obtenir le polyéthylene haute
densité PEHD (linéaire donc plus compact), par le procédé Ziegler-Natta. Il est plus
cristallin que le PEBD (1 a 5 ramifications/1000 carbones) et avec une masse
volumique varie de 0,940 4 0,960 g/cm?[114].

A T’inverse, on utilise une méthode a haute pression, par polymérisation radicalaire,
on obtient un polymere trés ramifi€ (20 a 40 ramifications/1000 carbones). Il est
appelé le polyéthylene basse-densité PEBD avec une masse volumique varie
de 0,910 2 0,920 g/cm? [114].

Il existe par ailleurs un autre type de PE, le PEMD (moyenne densité), mais c'est en
réalité un intermédiaire entre les 2 formes et n'a pas de caractéristique particuliere ou
intéressante  qui  mérite  d'étre développée. Sa masse volumique est

de 0,926 2 0,940 g/cm®.
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Annexe

Quelques propriétés physiques, thermiques et mécaniques des polyéthylenes sont présentées

dans le tableau suivant :

Tableau 1.1 : Propriétés physiques, thermiques et mécaniques de différents polyéthyleénes.

Propriétés PEHD PEBD
Masse volumiques 0,940 - 0,960 0,910 - 0,920
(g/cm’)
Physiques Taux de cristallinité 65-80% 65-70%
(%)
Transition vitreuse -110 -110
°O
Température de 128-135 110-120
Thermiques fusion (°C)
Conductivité 0,46 - 0,51 0,34
thermique
(W.mLK?)
Structure linéaire ramifié
Contrainte au seuil 24 -30 8-23
Mécaniques (rupture) (MPa)
Module de traction 800 -1200 190 - 500
(MPa)
Allongement a la 500 - 1100 150 - 1100
rupture (%)
Dureté shore D 66 40 - 47

1.1.3 Avantages et inconvénients des polyéthylenes
I.1.3.1 Avantages

e Mise en ceuvre aisée ;

» Excellentes propriétés d'isolation électrique ;
e Résistance aux chocs ;

* Grande inertie chimique ;

e Qualité alimentaire [115].
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1.1.3.2 Inconvénients

* Perte du caractere perméable des PE que ce soit a l'eau, mais aussi a l'air et aux
hydrocarbures ;

* Sensibilité aux UV en présence d'oxygene ;

¢ Sensibilité a la fissure sous contrainte ;

e Mauvaise tenue a la chaleur ;

* Collage difficile ;

e Retrait important [115].

1.1.4 Applications des polyéthylenes

Les polyéthylénes trouvent plusieurs applications dans la vie quotidienne, parmi ces

applications on les trouve dans :

* Emballage industriel ;

* Emballage alimentaire ;

* Emballage produits hygiéniques ;
* Bouteille de lait ;

e Bidon d'huile ;

* Flacons détergents solides et liquides ;
e Réservoirs a essence ;

e (Casiers bouteilles ;

* Sacs/Poubelles/Palettes

e Jouets ;

* Planches a voile ;

e Transport de gaz ;

* Revétement de pipe-line.
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I.2 Polystyrene
1.2.1 Définition

Le polystyrene est un plastique dur, cassant et transparent. C'est un produit industriel courant
largement diffusé, offrant de trés nombreux usages. On le reconnait facilement a un
blanchissement sur les zones de contraintes avant la rupture ou a sa fumée noire et a son

odeur caractéristique lors de sa combustion. le polystyréne occupe la quatrieme place apres le

PE, le PVCetle PP [116].
CH—CH
on-ore),

polystyréne

Figure 1.2 : Formule chimique de Polystyréne.

Le polystyrene est obtenu par polymérisation du styrene, un matériau issu de la pétrochimie.
Le styrene provient de la déshydrogénation de 1’éthylbenzene fabriqué a partir du benzeéne et

de I’éthylene [117].

Le styréne est I'un des rares monomeres qui offre la particularité de pouvoir se polymériser

par voie radicalaire ou ionique.

* La polymérisation ionique est effectuée en solution et a basse température
(-80a + 60-C).
* La polymérisation radicalaire peut étre effectuée en solution, en masse, en

émulsion ou en suspension [118].

Il existe trois types de polystyrene : le polystyréne standard (cristal), le polystyréne choc

(HIPS) et le polystyréne expansé (PSE).

* Le polystyrene cristal ou dense : Celui-ci regroupe par exemple les ustensiles, les
barquettes en plastiques....
* Le polystyrene choc ou haut impact : utilisé souvent dans le domaine de 1’industrie.

* Le polystyrene expansé ou PSE : celui-ci peut étre également appelé le styromousse.
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Il s’agit de polystyréne dans lequel a été ajouté un agent expanseur lors de sa
fabrication.
1.2.2 Propriétés des polystyrenes

. Possedent de bonnes propriétés d’isolation électrique et conduisent faiblement la

chaleur [117] ;

. Facilement combustibles et dégagent une odeur sucrée ;

. Bonne résistance aux produits inorganiques (comme des solutions aqueuses) et produits
alimentaires ;

. Bonne résistance aux acides, bases et aux agents oxydants et réducteurs ;

. Se gonflent ou se dissolvent au contact des acides concentrés et aux hydrocarbures ;

. Stabilité dimensionnelle (capacité a maintenir leurs dimensions face aux variations de

température, d’humidité et a certaines charges physiques) est excellente [117] ;

. Tres faible absorption d’eau.
1.2.3 Applications

a) Le polystyrene standard : est utilisé pour des applications ou la transparence et la rigidité
sont nécessaires. Il est utilis€é dans des produits tels que des couverts, des tasses, des
récipients de yogourt, de boulangerie et de fruits et Iégumes. Il est tres utilisé dans les jouets,

les équipements récréatifs et les articles ménagers.

b) Le polystyréne choc: dans les téléviseurs, dans les modeles les plus récents, sont
constitués d’environ 20% en poids de plastiques et de 90% de PS choc non ignifugé (CRIQ,
2009).

c¢) Le polystyrene expansé : il est 1éger, composé de 98% d’air et 2% de matiere solide. Il est
tres utilisé dans I’emballage alimentaire, des contenants, des plateaux. Il est également utilisé

pour la fabrication de vaisselles a usage unique.

Sa constitution d’alvéoles remplies d’air procure au PSE d’exceptionnelles propriétés
d’amortissements aux chocs. De ce fait, il est utilis€ dans les emballages protecteurs pour

I’expédition des articles fragiles, pour I’emballage d’équipements électroniques comme les
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téléviseurs, les ordinateurs...

Le PSE est tres largement utilisé dans 1’isolation thermique, dans le secteur du batiment, de la

construction et du froid (camions frigorifiques, glacieres et chambres frigorifiques).
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Annexe N°2 : les composites PEHD/Alfa et PS/Alfa
2.1 Composite PEHD/Alfa
2.1.1 Caractérisation en traction
2.1.1.1 Effet du taux de fibres

Tableau 2.1: Propriétés en traction de PEHD et ses composites a fibres d’alfa non traitées.
(RESULTATS PROTEGE)

2.1.1.2 Effet du traitement
Tableau 2.2 : Propriétés en traction des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées

et traitées dans 1% NaOH.

(RESULTATS PROTEGE)

Tableau 2.3 : Propriétés en traction des composites PEHD/fibres d’alfa non
traitées et traitées dans 3% NaOH.

(RESULTATS PROTEGE)

Tableau 2.4 : Propriétés en traction des composites PEHD/fibres d’alfa
non traitées et traitées dans 5% NaOH.

(RESULTATS PROTEGE)

2.1.2 Essai en flexion a trois points
2.1.2.1 Effet du taux de fibres

Tableau 2.5 : Propriétés en flexion des composites PEHD renforcés a différents taux
de
fibres d’alfa non traitées.

Taux de fibres d’alfa | 0% 5% 10% | 15% | 20% | 25% | 30%

Contrainte a la
flexion (MPa)

Module en flexion
(GPa)

9,70 | 11,25 | 11,15 | 10,84 | 10,34 | 10,22 | 9,83

1,12 1,15 | 1,20 | 1,30 | 1,34 | 1,41 | 1,46
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2.1.2.2 Effet du traitement

Tableau 2.6 : Propriétés en flexion des composites PEHD/fibres d’alfa
non traitées et traitées dans 1% NaOH.

Taux de fibres d’alfa 5% 10% | 15% | 20% 25% | 30%
PE%P/I ffibr s 1125 | 11,15 | 1084 | 1034 | 1022] 9,83
. alfa
?ontralflte non traitées
a la flexion
(MPa) 24h| 11,30 | 11,20 | 11,30] 11,40 | 12,90| 12,70
PEHD/fibres
d’alfa 48h| 11,30 | 11,40 | 11,701 11,90 | 13,901 12,70
traitées 72h| 11,40 | 11,50 | 11,80] 12,20 | 15,00] 13,20

PEHDY fibres 1,15 | 120 | 130 1,34 | 1,41 ] 1.46
M d’alfa
odu.le non traitées
en Hexion 24n| 1,19 | 125 | 134 140 | 158 ] 1,69
(GPa) PEHD/fibres ’ ’ ’ ’ : :
dalfa ash| 122 | 131 [ 139] 144 | 1.62] 1,74
traitées 72n| 138 | 148 [ 155 1,70 | 1,75 ] 2,03

Tableau 2.7 : Propriétés en flexion des composites PEHD/fibres d’alfa
non traitées et traitées dans 3 % NaOH.

Taux de fibres d’alfa 5% | 10% | 15% | 20% | 25% | 30%
PEHD/fibres d’alfa |}, 5 1 \5 | 1084 | 1034 [ 1022 083

Contrainte a non traitées
la flexion 24h| 11,30 11,501 11,70} 12,30} 15,50] 12,90
(MPa) PEHD/fibres 1700 T~ 0175 00] 12.10] 12.30( 15.70] 13.50

d’alfa traitées

72h| 11,60] 12,201 12,70} 13,20} 15,80] 13,90

PEHD/ﬁbr(.es’d alfa 115 120 130 1.34] 141 1.46
non traiteées

Module en 24h| 138 1.42] 156 [ 1,68 1,83 [ 2,13
flexion (GPa) | - PEHD/fibres ey T 41147 [ 163 | 1.72| 1.87] 2,21

d’alfa traitées
72h| 1,451 1,53 1,70 | 1,76 | 2,08 | 2,33
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Tableau 2.8 : Propriétés en flexion des composites PEHD/fibres d’alfa non
traitées et traitées dans 5 % NaOH

Taux de fibres d’alfa 5% | 10% | 15% | 20% | 25% | 30%

PEHD/fibres d’alfa
non traitées

11,251 11,15 | 10,84 | 10,34 | 10,22 | 9,83

Contrainte a
la flexion 24h| 12,201 12,70] 13,20] 13,80} 16,90] 14,80

9
(MPa) PEHDt/rf;?t“ée:Sd alfa [ e T 25 11.18] 10.70] 10.24] 9.80 | 9.47
72h| 11.20] 11.17]10.22] 9.83 [ 9,73 [ 9.42

9
PEHD/fibres d'alfa | 15|y 50 [ 130 | 1.34 | 1.41 | 1.46
non traitees

Module en 24h| 1,44 | 1,60 | 1,66 | 1,76 | 1,98 | 2,33
flexion (GPa) | PEHD/fibres d’alfa
48h| 1,14 | 1,13 | 1,12| 1,10 0,92 | 0,76

traitées
72h| 1,10 0,93 | 0,77 | 0,63 | 0,53 | 0,50

2.1.3 Essai de choc
2.1.3.1 Effet du taux de fibres

Tableau 2.9 : Résilience des composites de PEHD/fibres d’alfa non traitées.
Taux de fibres d’alfa (%) | 0% S% | 10% | 15% | 20% | 25% | 30%

Résilience (KJ/m?) 75,30 | 14,95 | 13,40] 13,00] 12,62 | 12,60 | 10,75

2.1.3.2 Effet du traitement

Tableau 2.10 : Résilience des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées
et traitées dans 1% NaOH

Taux de fibres d’alfa (%) 5% |10% | 15% | 20% | 25% | 30%
b
PEHD/fibres d’alfa | |\ 55115 40| 13.00] 12,62 | 12.60 | 10.75
non traitées
Résilience 24h| 15.30 | 16,00] 17.70] 19.30 | 22.60 | 21.40

(KJ/m?) PEHD/fibres

d’alfa traitées 48h| 17,10 | 18,20] 18,60| 22,30 | 24,00 | 23,30

72h| 17,501 19,10} 20,70 22,60 | 24,50 | 23,80
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Tableau 2.11: Résilience des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées et
traitées dans 3% NaOH

Annexe

Taux de fibres d’alfa (%) 5%

10%

15%

20%

25%

30%

Résilience

(KJ/m?)

PEHD/fibres d’alfa

non traitées 14.95

13,40

13,00

12,62

12,60

10,75

24h| 18,40

20,00

22,00

22,60

25,00

24,10

PEHD/fibres d’alfa 48h | 22.00

23,10

23,80

25,10

25,70

25,50

traitées

72h| 23,50

23,80

25,70

25,80

27,50

27,20

Tableau 2.12 : Résilience des composites PEHD/fibres d’alfa non traitées
et traitées dans 5 % NaOH

Taux de fibres d’alfa (%) 5%

10%

15%

20%

25%

30%

Résilience

(KJ/m?)

PEHD/fibres d’alfa

et s 14,95
non traitées

13,40

13,00

12,62

12,60

10,75

24h| 24,50

26,20

26,50

26,70

32,35

31,00

PEHD/fibres d’alfa | 48, | 1443
traitées

13,20

12,80

12,60

11,75

11,15

79%h 13,00

12,60

12,35

12,15

10,35

10,15

2.2 Composite PS/Alfa

2.2.1 Caractérisation en traction

2.2.1.1 Effet du taux de fibre

Tableau 2.13 : Propriétés en traction du PS et ses composites a fibres d’alfa non

traitées.

(RESULTATS PROTEGE)

2.2.1.2 Effet du traitement

Tableau 2.14 : Propriétés en traction des composites PS/fibres d’alfa
non traitées et traitées avec 1% NaOH.

(RESULTATS PROTEGE)

Tableau 2.15 : Propriétés en traction des composites PS/fibres d’alfa
non traitées et traitées avec 3% NaOH.

(RESULTATS PROTEGE)
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Tableau 2.16 : Propriétés en traction des composites PS/fibres d’alfa non
traitées et traitées avec 5 % NaOH.

(RESULTATS PROTEGE)

2.2.2 Essai de flexion a trois points

2.2.2.1 Effet du taux de fibres

Annexe

Tableau 2.17 : Propriétés en flexion des composites PS/fibres d’alfa renforcés a
différents taux de fibres non traitées.

Taux de fibres d’alfa 0% 5% | 10% | 15% | 20% | 25% | 30%
Contrainte a la flexion (MPa) | 30,98 | 25,03 | 24,79 | 24,14 | 23,06 | 22,25 | 21,05
Module en flexion (GPa) 324 | 352 | 3,53 | 3,55 | 3,61 | 3,65| 3,71

2.2.2.2 Effet du traitement

Tableau 2.18: Propriétés en flexion des composites PS/fibres d’alfa non
traitées et traitées avec 1% NaOH.

Taux de fibres d’alfa 5% 10% | 15% | 20% | 25% | 30%
PS/fibres d’alfa 25,031 24,79 | 24,14 | 23,06 | 22,25 | 21,05
: non traiteées
Coni ZAR| 2615 | 26.17 | 27.88 | 24.07 | 22.96 | 22.19
a la flexion
PS/fibres 48h | 26,66]27.93] 29,15 24.82 | 23,54 | 23,07
(MPa)
d’alfa 72h | 27,371 28,74 | 30,91 ] 29,26 | 26,80 | 26,14
traitées

PS/fibres d’alfa 352 [ 353 ] 355 | 3.61 | 3.65 | 3,71
non traitées
Module 3
13(;1(11;5; 24h 3,78 | 3,84 | 3,87 | 3,90 | 3,96 | 3,98
(GPa) PS/fibres 48n | 3,82 | 404 | 408 | 409 | 413 [ 4,18
d’alfa
traitées 72h | 388 [ 407 [ 411 ] 418 | 422 | 4,23
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Tableau 2.19 : Propriétés en flexion des composites PS/fibres d’alfa
non traitées et traitées avec 3% NaOH.
Taux de fibres d’alfa 5% | 10% | 15% | 20% | 25% | 30%

PS/fibres d’alfa non 25,031 24,79 | 24,14 | 23,06 | 22,25 | 21,05
Contrainte traitées

a la flexion 24h | 2751292913530 28.91]27.62] 26,99
MPa

(MPa) PS/fibres 48h | 28,671 30,82 35,30] 29.19| 27,94 | 27,75
d’alfa traitées | 72n | 33.64] 33,99 35,331 29,72 28,62 27.86

PS/fibres d’alfa 3521 3,53 | 3,55 | 3,61 | 3,65 3,71
non traitées

Module a
la flexion 24h | 4,12 | 422 | 424 | 427 | 430 | 4,34

(GPa) PS/fibres 48n | 416 | 423 | 425 | 429 | 435 [ 440
d’alfa traitées
72h | 418 [ 424 | 427 | 441 | 446 | 447

Tableau 2.20 : Propriétés en flexion des composites PS/fibres d’alfa
non traitées et traitées avec 5% NaOH.
Taux de fibres d’alfa 5% | 10% | 15% | 20% | 25% | 30%

PS/fibre d’alfa 25,03 | 24,79 | 24,14 | 23,06 | 22,25 | 21,05

Contrainte non traitées
2 la fexion 24h | 33.94| 34.11| 36,12 | 31,82 | 3045 | 27.75

(MPa) PS/fibres 48h | 24,26 24,02 | 23,6 | 22,62 19,76 | 19,01

d’alfa
traitées 72h | 21,241 20,731 20,29 | 19,17 | 18,15 17,35

PS/fibres d’alfa 352 | 3,531 3,55 | 3,61 | 3,65| 3,71
. non traitées
Module a

la flexion 24h | 419 | 454 | 459 | 461 | 476 | 4,79

(GPa) PS/fibres | 48h | 35 | 3.45 | 343 | 3,33 | 3.25 | 3.21

d’alfa
traitées 72h | 341 | 3,38 | 3,39 | 321 | 3,24 | 3,19
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2.2.3 Essai de choc
2.2.3.1 Effet du taux de fibre

Tableau 2.21 : Résilience des composites PS/fibres d’alfa non traitées.

Taux de fibres 0% 5% 10% 15% | 20% | 25% | 30%
d’alfa (%)

Résilience

(KJ/m?) 121,451 21,60 20,90 | 20,451 20,00 | 18,40 | 18,15

2.2.3.2 Effet du traitement

Tableau 2.22 : Résilience des composites PS/fibres d’alfa
non traitées et traitées avec 1% NaOH.
Taux de fibres d’alfa (%) 5% |10% | 15% |20% |25% | 30%

PS/fibres d’alfa
non traitées

21,60 20,90 20,45 20,00 18,40 18,15
Résilience [ pS/fibres | 24h | 22.10[ 22,201 24.00[ 23,05 20,20 [ 19.45

(KJ/m?) d’alfa
ratées | 480 | 2230 23,67 24,10 23.50 | 21.60 | 1975
72h | 24.95 | 24.95 | 25.70 | 23.52 | 22.10 | 20.45

Tableau 2.23: Résilience des composites PS/fibres d’alfa non
traitées et traitées avec 3% NaOH.
Taux de fibres d’alfa (%) 5% |10% | 15% | 20% | 25% | 30%

PS/fibres d’alfa
non traitées 21,601 20,90 | 20,451 20,00 | 18,40 18,15
Résilience

24h | 25,10 25,45 26,25 24,25] 22,55 21,40
PS/fib
(KJ/m?) d,;lf’;es 48h | 25.20| 25.70 | 29.45 | 24.95 | 23.75 | 23.50
traitées 72h | 26,75] 27,65 34,12 | 25,12 | 24,95 | 24,70

Tableau 2.24 : Résilience des composites PS/fibres d’alfa
non traitées et traitées avec 5 % NaOH.
Taux de fibres d’alfa (%) 5% | 10% | 15% | 20% | 25% | 30%
PS/fibres d’alfa
non traitées 21,601 20,90 20,45 20,00 | 18,40 18,15

Résilience 24h | 28,75 30,75 ] 38,85 | 34,25 | 33,10 | 25,82

(KJ/m?) PS/fibres | 48h | 21.40[19.75]19.55]19.30] 17.95] 17,50

d’alfa
traitées 72h | 20,70 | 17,05] 16,85 16,40 | 16,20 | 15,10
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2.3 Discussion et Synthese des résultats du PEHD/Alfa et PS/Alfa
Comportement mécanique

2.3.1 Effet du taux de fibre
Tableau 2.25 : Récapitulatif des résultats des essais de traction (RESULTATS PROTEGE)

, de flexion et de choc pour les composites PEHD/fibres d’alfa et les composites PS/fibres
d’alfa avec différents taux de fibres non traitées.

Propriétés en flexion

Résilience (kJ/m?)

Contrainte a Module en

la flexion (MPa) flexion (GPa)

Taux de fibres d'alfa (%0)

PS/Alfa non traitee
PS/Alfa non traitee
PS/Alfa non traitee

PEHD/Alfa non traitee

&
b
=1
——
-]
o]
p=}
=
Q
=
o
==
é
[
=%

~J
2| PEHD/Alfa non traitée
(@)

121,45

—
[\

21,60

20,90

20,45

20,00

18,40

18,15
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2.3.2 Effet du traitement

Tableau I11.26: Récapitulatif des résultats des essais de traction (RESULTATS PROTEGE)

, de flexion et de choc pour les composites PEHD/fibres d’alfa et les composites PS/fibres
d’alfa traitées avec 5 % NaOH pendant 24h ; pour les taux de 15% et 25%
en poids de fibres.

Fibres d’alfa traitées
15% 25%
o PEHD/fibres d’alfa 13,20 16,90
Contrainte a la
Propriétés en flexion (MPa) PS/fibres d’alfa 36,12 30,45
flexion
Module en flexion PEHD/fibres d’alfa 1,66 1,98
(GPa) PS/fibres d’alfa 4,59 476
PEHD/fibres d’alfa 26,50 32,35
V) L) 2
Résilience (kJ/m") PS/fibres d’alfa 38.85 34,45
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Résumé

Ce travail consiste a 1’élaboration et la caractérisation de nouveaux composites
biodégradables a matrices polymeres et renfort naturel. Un intérét particulier est porté sur les
fibres extraites de la plante Alfa comme renfort dans les composites a matrice polyéthylene a
haute densité (PEHD) et a matrice polystyrene (PS) avec des taux allant de 0% a 30% en
poids de fibres. Nous nous sommes intéressés particulicrement a la problématique d’adhésion
a D'interface fibre/matrice, issue de I’incompatibilité entre les deux phases immiscibles. Dans
le but de réduire ce phénomene, la modification de la surface des fibres est primordiale. A cet
effet, nous avons opté a la modification par voie chimique, ou le traitement alcalin a été
adopté. De ce fait, les fibres d’alfa ont été traitées par la soude caustique (NaOH) en utilisant
trois concentrations différentes 1%, 3% et 5 % pendant 24h, 48h et 72h. La mise en évidence
de la modification sur les fibres d’alfa a été examinée par I'Infrarouge a Transformée de
Fourier (IRTF), la Diffraction a Rayons X (DRX), le Microscope Optique (MO), la
Microscopie Electronique a Balayage (MEB), I’Analyse Thermogravimétrique (ATG),
I’absorption d’eau et la perte en masse. Par ailleurs, une série expérimentale a été effectuée,
qui se concentre sur les essais de caractérisation du matériau en traction, en flexion a trois
points et au choc Charpy. Des mesures complémentaires de 1’absorption d’eau sont également
considérées. Ces essais vont permettre de déterminer 1’effet du traitement alcalin sur les
propriétés morphologique, physico-mécaniques des nouveaux matériaux composites.

Mots clés : Interface renfort/matrice, traitement alcalin, adhésion, polyéthyléne a haute
densité, polystyrene, fibre d’alfa, propriétés mécaniques.

Abstract

This present thesis involves the development and characterization of new biodegradable
composite materials with polymer matrix and natural reinforcement. Special focus on short
fibers extracted from the Alfa plant as reinforcement in high density polyethylene (HDPE)
and polystyrene (PS) matrix composites, with fiber content varying from 0O to 30 wt%. We
were particularly interested to the interface fiber/matrix adhesion issue, resulting from the
incompatibility between the two immiscible phases. In order to reduce this phenomenon, the
Alfa fiber surface modification is crucial. For this purpose, we opted for chemical
modification, where the alkaline treatment was adopted. Therefore, alfa fibers were treated
with caustic soda (NaOH) using three different concentrations: 1%, 3% and 5% for 24h, 48h,
and 72 h.

The highlighting of the modification on alfa fibers was examined by Fourier Transform
Infrared (FTIR), X-Ray Diffraction (XRD), Optical Microscope (OM), Scanning Electron
Microscopy (SEM), Thermogravimetric Analysis (TGA), water absorption and mass loss. In
addition, an experimental series has been carried out, focusing on the composites
characterization in tensile, three-point bending, and Charpy tests. Additional measures of
water absorption are also considered. These tests will make it possible to determine the effect
of the alkaline treatment on the morphological, physico-mechanical properties of the new
composite materials.

Key words: Reinforcement/matrix interface, alkaline treatment, adhesion, high density
polyethylene, polystyrene, alfa fiber, mechanical properties.



