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Résumé

Cette étude vise a développer des matériaux composites écologiques a base d’argile verte locale
renforcée par des fibres de la plante Cynodon dactylon, dans le cadre de la recherche de
solutions durables pour améliorer les propriétés mécaniques des matériaux terreux utilisés en
construction. L’argile utilisée dans cette étude se caractérise par un indice de plasticité faible
(6,3 %) et une teneur élevée en calcite (38,76 %) et quartz (29,42 %), ce qui en fait une argile
faiblement cohésive et de faible résistance a 1’état naturel. Pour améliorer ses propriétés en tant
que matrice, un mélange modifié comprenant 12 % de ciment, 9 % de chaux et 5 % de fumée
de silice a été adopté. Les matériaux de renforcement étaient des fibres de Cynodon dactylon
soumises a un double traitement chimique, comprenant un traitement alcalin au NaOH a des
concentrations de 2, 4, 6 et 8 % (m/v), et un traitement oxydant au KMnOs a des concentrations
comprises entre 0,1 % et 0,25 %. Les tests de caractérisation utilisés dans cette étude
comprenaient la diffraction des rayons X (DRX), la spectroscopie infrarouge a transformeée de
Fourier (IRTF), I’analyse thermique (ATG) et la microscopie électronique a balayage couplée
a la spectroscopie a dispersion d’énergie (MEB-EDX). Les résultats ont montré que le double
traitement des fibres améliorait nettement la pureté de leur surface et renforcait leur capacité
d’adhésion a la matrice ciment-argile. Le composite préparé avec la formulation AVFT801 a
présenté la meilleure performance mécanique, avec une résistance a la compression de 7,74
MPa, soit une augmentation d’environ 60 % par rapport a 1’échantillon renforcé avec des fibres
non traitées (3,1 MPa), tandis que la résistance a la flexion atteignait 1,89 MPa. Le composite
a également montré une bonne stabilité dimensionnelle grace a une faible teneur en humidité
(1,48 %) et une porosité réduite. Ces résultats confirment que la modification chimique des
fibres joue un role clé dans 1’amélioration de 1’adhésion fibre/matrice, conduisant a une
amélioration significative des performances des matériaux composites a base d’argile. Ainsi,
ces matériaux présentent un potentiel prometteur pour des applications dans la construction
durable, notamment dans les régions utilisant des matériaux terreux locaux a faible co(t et en
abondance.

Mots-clés : Matériaux composites, Cynodon dactylon, argile, traitement alcalin et oxydant,

adhésion fibre/matrice, propriétés mécaniques.



Abstract

Abstract

This study aims to develop environmentally friendly composite materials based on local green
clay reinforced with fibers from the Cynodon dactylon plant, as part of the search for sustainable
solutions to improve the mechanical properties of earth-based materials used in construction.
The clay used in this study is characterized by a low plasticity index (6.3%) and a high calcite
(38.76%) and quartz (29.42%) content, making it a weakly cohesive clay with low strength in
its natural state. To improve its properties as a matrix, a modified mixture comprising 12%
cement, 9% lime, and 5% silica fume was adopted. The reinforcing materials were Cynodon
dactylon fibers subjected to a double chemical treatment, including an alkaline treatment with
NaOH at concentrations of 2, 4, 6, and 8% (w/v), and an oxidative treatment with KMnOs at
concentrations between 0.1% and 0.25%. The characterization tests used in this study-included
X-ray diffraction (XRD), Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR), thermal analysis
(TGA/DTG), and scanning electron microscopy coupled with energy-dispersive X-ray
spectroscopy (SEM-EDX). The results showed that the double treatment of the fibers
significantly improved their surface purity and enhanced their adhesion to the cement-clay
matrix. The composite prepared with the AVFT801 formulation exhibited the best mechanical
performance, with a compressive strength of 7.74 MPa, an increase of approximately 60 %
compared to the sample reinforced with untreated fibers (3.1 MPa), while the flexural strength
reached 1.89 MPa. The composite also demonstrated good dimensional stability due to its low
moisture content (1.48%) and reduced porosity. These results confirm that chemical
modification of the fibers plays a key role in improving fiber/matrix adhesion, leading to a
significant improvement in the performance of clay-based composite materials. Thus, these
materials show promising potential for applications in sustainable construction, particularly in
regions using abundant, low-cost local earth-based materials.

Keywords: Composite materials, Cynodon dactylon, clay, alkali treatment, fiber/matrix
adhesion, mechanical properties.
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Introduction générale

L’intégration des fibres végétales dans les matériaux composites suscite un intérét croissant en
raison de leurs propriétés mécaniques, environnementales et économiques avantageuses. Parmi
les nombreuses fibres naturelles disponibles, celles extraites de plantes locales et abondantes
représentent une ressource renouvelable prometteuse pour le développement de matériaux
composites durables.

Dans ce contexte, la plante Cynodon dactylon, communément appelée herbe a chat ou
chiendent, attire I’attention pour ses fibres ligno-cellulosiques présentant un bon équilibre entre
résistance, légereté et biodégradabilité. Ces fibres, peu étudiées jusqu’a présent, offrent un
potentiel intéressant comme agent de renforcement dans des composites respectueux de
I’environnement, notamment pour des applications dans le secteur de la construction.

Le présent travail vise a élaborer un matériau composite a base de fibres de Cynodon dactylon
et a caractériser ses propriétés physico-chimiques, mécaniques et microstructurales. L’objectif
est d’évaluer la pertinence de ces fibres naturelles comme renfort dans une matrice adaptée, en
vue de concevoir des matériaux performants et écologiques [1,2].

Cette étude s’inscrit dans une démarche de valorisation des ressources locales a travers une
approche multidisciplinaire combinant extraction et traitement des fibres, formulation de
composites et analyses approfondies, afin de proposer des alternatives durables aux matériaux
conventionnels.

La recherche de matériaux durables et écologiques constitue un enjeu majeur dans le contexte
actuel de transition énergétique et de préservation de I’environnement. Les matériaux
composites a base de fibres naturelles suscitent un intérét croissant, notamment dans les secteurs
de la construction, de I’automobile, de 1’aéronautique et des biens de consommation. Ces fibres
végétales, issues de ressources renouvelables, présentent plusieurs avantages significatifs :
faible densité, colt réduit, biodégradabilité, disponibilité locale, et bonnes propriétés
mécaniques [1,2]. Ces caractéristiques en font une alternative prometteuse aux fibres
synthétiques, dont la production est énergivore et engendre des impacts environnementaux
importants [3].

Parmi les fibres naturelles, les fibres ligno-cellulosiques extraites de différentes parties de
plantes (tiges, feuilles, racines) se distinguent par leur structure complexe composée
majoritairement de cellulose, hémicellulose et lignine, conferant a la fois rigidité et flexibilité
[4,5]. Toutefois, leur utilisation industrielle reste encore limitée par des variations de qualité

liées aux conditions de croissance, aux méthodes d’extraction et a leur sensibilité a I’humidité
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[6]. De ce fait, la caractérisation approfondie et I’optimisation des traitements des fibres sont
indispensables pour garantir les performances attendues dans les matériaux composites.

Le Cynodon dactylon, communément appelé chiendent, est une plante herbacée largement
répandue dans de nombreuses régions du monde, notamment dans les zones arides et semi-
arides. Ses fibres présentent un fort potentiel en tant que renfort naturel grace a leur résistance
mécanique et leur disponibilité abondante [7,8]. Malgré cet intérét, les études sur la valorisation
des fibres de Cynodon dactylon dans les matériaux composites restent rares, justifiant ainsi une
exploration approfondie de leurs propriétés et de leur comportement en association avec des
matrices adaptées.

L'objectif principal de cette thése est donc d’élaborer un matériau composite innovant a base
de fibres végétales de Cynodon dactylon et de caractériser ses propriétés physico-chimiques,
mécaniques et microstructurales. Ce travail vise a évaluer la faisabilité d’utiliser ces fibres
comme renfort dans une matrice terreuse ou polymeére, afin de developper un matériau
performant et respectueux de I’environnement, en adéquation avec les exigences actuelles en
matiere de construction durable [9,10].

Pour atteindre cet objectif, une approche multidisciplinaire sera adoptée, intégrant la collecte et
le traitement des fibres, la formulation des composites, ainsi que des analyses détaillées par des
techniques variées (microscopie, spectroscopie, essais mécaniques). Ce travail s’inscrit dans
une dynamique de valorisation des ressources locales et de réduction de I’empreinte écologique
des matériaux de construction, tout en répondant aux besoins croissants d’alternatives
économiques et durables [11,12].

Cette thése est structurée en quatre chapitres.

Le premier chapitre présente une synthese bibliographique sur les fibres végétales, incluant leur
classification, leur structure, leur composition chimique (cellulose, hémicelluloses, lignine,
pectines, cires), ainsi que leurs propriétés physiques, mécaniques et leurs domaines
d’application. Une attention particuliére est portée aux traitements de surface (physiques
(plasma, UV, corona, thermique), chimiques (alcalinisation, acétylation, permanganate, silanes,
etc.) et biologiques (enzymatiques, fongiques, bactériens)) et a leur impact sur 1’adhésion
interfaciale dans les matériaux composites.

Le deuxieme chapitre est consacré aux matériaux composites, en abordant leurs constituants
(matrices polymeéres, métalliques et céramiques, notamment les matrices argileuses, renforts
naturels et synthétiques, charges et additifs), leur classification, les procédeés de fabrication

selon le type de matrice, ainsi que les facteurs influencant les performances des composites a
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renfort végétal, tels que I’orientation des fibres, leur teneur, la porosité ou encore leur
comportement hygroscopique.

Le troisieme chapitre détaille les matériaux et méthodes employés dans cette étude. Il décrit la
caractérisation physico-chimique et géotechnique de 1’argile (pH, teneur en eau, indice de
gonflement, perte au feu, limites d’Atterberg, granulométrie), la préparation et les traitements
appliqués aux fibres de Cynodon dactylon (alcalin et au permanganate de potassium), la
formulation du composite (a base de ciment, chaux et fumée de silice), ainsi que les techniques
de caractérisation utilisées : diffraction et fluorescence des rayons X (DRX, FRX), analyse
thermogravimétrique (ATG), spectroscopie infrarouge (IRIF), et essais mécaniques de flexion
et de compression.

Le quatriéme chapitre présente les résultats obtenus et leur discussion critique, en mettant en
relation les propriétés physico-chimiques des matériaux de base avec les performances du
composite final, notamment a travers 1’analyse des interactions fibre-matrice, I’influence des
traitements de surface, et les réponses mécaniques et thermiques du matériau élaboré.

Enfin, une conclusion générale.
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Introduction

Les fibres végétales suscitent un intérét croissant en tant qu’alternatives durables aux fibres
synthétiques, notamment pour la conception de matériaux composites écologiques destines a la
construction. Leur faible densité, leur colt réduit et leur bon rapport résistance/poids en font
des renforts prometteurs. Toutefois, leur nature hydrophile et leur faible compatibilité avec les
matrices polymeres hydrophobes limitent leurs performances mécaniques. Pour remédier a ces
contraintes, divers traitements de surface tels que la mercerisation, I’acétylation ou les greffages
au silane sont appliqués afin de réduire I’hydrophilie, d’augmenter la rugosité de surface et
d’améliorer 1’adhésion interfaciale. Ainsi, I’optimisation de la structure et de la surface des
fibres végétales constitue un enjeu majeur pour le développement de bio-composites a hautes
performances mécaniques et environnementales, répondant aux exigences de la construction
durable et de I’économie circulaire.

I. 1. Les fibres naturelles

Les fibres naturelles sont des matériaux filamenteux dérivés de sources végétales et animales,
capables d'étre transformés en fils ou en cordes [13]. Ces fibres constituent 1’un des matériaux
de construction les plus répandus, car elles répondent efficacement aux critéres techniques et
environnementaux requis [14].

I. 1. 1. Classification des fibres naturelles

Les fibres naturelles sont des matériaux d’origine biologique, issus de sources végétales,
animales ou minérales. Elles trouvent des applications variées dans des domaines tels que
I’industrie textile, la fabrication de composites et I’artisanat. Selon leur provenance, elles
peuvent étre classées en trois catégories principales [15,16].

I.1.1. 1. Fibres végétales

Provenant des plantes, ces fibres sont principalement composées de cellulose. Elles se
distinguent en fonction de la partie de la plante utilisée pour leur extraction (tiges, feuilles,
graines, etc.) [17,18].

I. 1. 1. 2. Fibres animales

Ces fibres sont essentiellement constituées de protéines, comme la kératine ou la fibroine, et
sont obtenues a partir du pelage, des cocons ou des sécrétions d’animaux. Elles se divisent en
deux groupes principaux : les fibres de laine ou de poils et les fibres de soie [19,20].

I. 1. 1. 3. Fibres minérales

Bien que moins répandues, certaines fibres naturelles sont d’origine minérale. L’exemple le
plus connu est I’amiante, autrefois valorisée pour ses propriétés isolantes et résistantes au feu.

Cependant, son utilisation est désormais strictement réglementée en raison de ses effets
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dangereux sur la santé [19,21]. La classification de des fibres naturelles est illustrée dans la

figure 1. 1.
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Figure 1. 1. Classification des fibres végétales en fonction de leur origine.

I. 2. Les fibres végétales

Les fibres végétales sont des structures naturelles composées principalement de cellulose,
d’hémicelluloses et de lignine (Figure I. 2). Elles contiennent également de petites quantités
d’autres composants, tels que des extractibles non azotés, des protéines brutes, des lipides et
des matieres minérales. La composition précise de ces fibres dépend fortement de facteurs tels
que I’espece végétale, I’age de la plante et la partie de la plante utilisée pour 1’extraction [16,22].
I. 2. 1. Classification des fibres végétales

Les fibres végétales peuvent étre classées selon différents critéres. En fonction de leur origine
dans la plante [23,24], on distingue les fibres de tiges (jute, lin, ramie, etc.), les fibres de feuilles
(sisal, abaca, paille de graminées, etc.), les fibres de fruits (noix de coco) et les fibres de graines
(coton, kapok, etc.). Sur la base de leur composition chimique, notamment leur teneur en
holocellulose (cellulose et hémicelluloses) et en lignine, elles se divisent en fibres ligneuses
(dures et rigides, provenant de matériaux ligneux comme le bois) et en fibres non ligneuses
(douces et souples, issues de plantes annuelles comme le kénaf, le chanvre ou le jute) [23,25].
Enfin, selon leur longueur, on distingue les fibres longues, dites libériennes (provenant des tiges
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ou des eécorces de plantes annuelles, genéralement douces), et les fibres longues
lignocellulosiques (issues des feuilles, des troncs ou des enveloppes de fruits, plus dures et
riches en lignine). Les fibres courtes, ou étoupes, sont des fibres lignocellulosiques associées

aux fibres longues [18,26].

Microfibrille

Culture
bioénergétique
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R
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’
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Pentose . : .H ..
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Hexose Alcool de glucose
coniférylique

Figure I. 2. Représentation schématique de I'organisation structurale hiérarchique des fibres
végétales [27].
I. 2. 2. Structure des fibres végétales

Les fibres végétales sont des composites naturels dont la structure est renforcée par des
microfibrilles de cellulose partiellement cristallines, entourées d’une matrice amorphe
composée de polysaccharides (hémicelluloses et pectines) (Figure 1. 3) [28,29]. Cette matrice
est liée a la lignine par des liaisons hydrogene et covalentes [18]. Les fibres sont constituées de
plusieurs parois disposées parallelement a leur axe, organisées en couches superposées
radialement : la lamelle mitoyenne, la paroi primaire et la paroi secondaire, qui entourent un
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lumen dont le diameétre varie selon I’espece végétale. La paroi secondaire se compose de trois
sous-couches de microfibrilles (S1, S2 et S3) [30]. L’orientation des microfibrilles par rapport
a I’axe de la fibre définit un angle microfibrillaire, qui influence les propriétés mécaniques de
la fibre. Un angle plus élevé réduit le module de Young (rigidite) tout en augmentant

I’extensibilité des parois [30,31].

Couche de paroi
secondaire 2

Couche de paroi
secondaire 1

Couche de paroi
secondaire 3

Paroi cellulaire
primaire

Région amorphe :
Hémicellulose, Lignine,
Pectine

Cellulose

Figure 1. 3. Structure du bois.
I. 2. 3. Composition chimique des charges végétales
Le bois anhydre, quelle que soit I’espece, est constitué¢ majoritairement de carbone (environ 50
%), d’oxygene (42 %), d’hydrogene (6 %) et d’azote (1 %). Les autres éléments chimiques,
présents en quantités infimes, représentent environ 1 % de sa composition [32].
La proportion de cellulose, d’hémicelluloses et de lignine varie selon I’espéce végétale. Dans
chaque fibre, la lignine sert de matrice enveloppant la cellulose, qui est une structure
particulierement rigide [33].
I. 2. 3. 1. Cellulose
La cellulose est la molécule organique la plus abondante sur Terre, synthétisée en grande
quantité lors de la photosynthése. Elle constitue le principal composant de la biomasse végétale.
Sa formule chimique brute est (C¢H1005)n [34,35]. Ce polymere linéaire est composé d’unités
de D-anhydroglucopyranose reliées par des liaisons p(1—4)-glycosidiques [34,35] (Figure I. 4)
. L unité répétitive de la cellulose est le cellobiose, formé de deux molécules de glucose. Ces
unités s’assemblent en microfibrilles. La cellulose, polymére hautement cristallin, confére au
bois sa résistance et sa stabilité structurelle. Sa cristallinité et I’organisation de ses microfibrilles

sont déterminantes pour la rigidité et la durabilité des parois cellulaires des plantes [36-38].
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Figure 1. 4. Structure de cellulose.
I. 2. 3. 2. Hémicelluloses

Les hémicelluloses sont des polysaccharides constitués d’oses a 5 et 6 atomes de carbone
(Figure 1. 5), formant des chaines ramifiées relativement courtes. Elles sont étroitement
associées aux microfibrilles de cellulose, qu’elles enrobent dans une matrice [39,40]. Les
hémicelluloses se distinguent de la cellulose par trois aspects clés:
» Elles sont composées de sucres neutres, tels que la xylose, 1’arabinose, le galactose, le
glucose et le mannose [41].
» Elles peuvent inclure des acides uroniques, comme 1’acide glucuronique et 1’acide 4-O-
méthyl-glucuronique, en proportions variables [42,43].
> Elles sont tres hydrophiles, solubles en milieu alcalin et facilement hydrolysables en

milieu acidex, contrairement a la cellulose [44].

Figure I. 5. Structure d’hémicellulose.

I. 2. 3. 3. Lignine

La lignine, dont le nom vient du latin lignum (bois), est un polymere tridimensionnel (3D) de
structure amorphe et de poids moléculaire élevé (Figure 1. 6) [45]. Elle est essentielle pour la
rigidité et le soutien structurel des plantes. Parmi les trois principaux constituants des fibres

vegetales (cellulose, hémicellulose et lignine), la lignine est la moins hydrophile, ce qui renforce
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I’hydrophobicité des parois cellulaires [46]. De plus, la lignine présente un comportement

thermoplastique : elle commence & ramollir a environ 90 °C et devient fluide a des températures
proches de 170 °C [47,48].

Figure 1. 6. Structure de lignine.

I. 2. 3. 4. Pectines

Les pectines sont des polysaccharides acides dont la chaine principale est constituée de
monomeres d’acide uronique liés par des liaisons B-(1—4) (Figure I. 7) [49]. Ces monomeéres
sont interrompus a intervalles réguliers par des unités de rhamnose, reliées par des liaisons o-
(1-2) et a-(1—4) [50,51]. Certaines unités de rhamnose possedent des chaines latérales
formées de sucres neutres, principalement du galactose et de I’arabinose [52]. La structure en
zigzag de la macromolécule de pectine lui confére des propriétés spécifiques, essentielles a la

flexibilité des parois cellulaires des plantes [53-55].

0]
HO HO 9 Ho
NPT
HO " HO .
0 0
H HO 0
HO 0

Figure 1. 7. Structure de pectine.
I.2.3.5. Cires

Les cires sont des constituants des fibres naturelles qui peuvent étre extraits a 1’aide de solvants
organiques. Elles sont principalement composées d’alcools insolubles dans I’eau et de divers
acides gras, notamment I’acide palmitique, 1’acide oléique et I’acide stéarique [56,57].

Le tableau I. 1 présente la composition chimique de quelques fibres.
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Tableau I. 1. Composition chimique des fibres végetales les plus utilisées.

Fibre Cellulose (%) | Hémicellulose (%) | Lignine (%) | Références
Bagasse de 41.1-55.2 16.8-31.8 22.3-25.3 [1,58,59]
canne a sucre
Jute 61-71 13-20.3 5-13 [60-63]
Kénaf 31-72 20-33.9 8-21.2 [1,59,60,63-69,70]
Lin 64.1-75 10.37-20.6 2-5 [71-74]
Kudzu 33 11.3 14 [68,75]
Ortie 79-83.6 6.5-12.5 35-44 [68,76]
Sisal 60-78 10-38.2 8-14 [62,67,74,77,78]
Chanvre 68-75 15-22.4 3.7-10 [63,66,69]
Coair 32-43 0.15-0.25 40-45 [58,63,67,68]
Palmier a huile 47.91-65 19.06 24.45-29 [58,66,68,79]
Ramie 61.85-85 3-7.58 0.5-9.06 [63,64,67,68]
Abaca 56-63 20-25 7-12.4 [63,67-69]
Banane 1.35 350-980 12-33.8 [74,80]
Henequen 70-77.6 4-20 8-13.1 [68,81,82]
Ananas 70-82 18 5-12.7 [63,64,67,68]
Curaua 73.6 9.9 7.5 [58,59,66]
Coque de riz 35-45 19-28 20 [58,61,63,67,69]
Paille de riz 36-57 33 8-19 [61,63,67-69]
Feuillus 31-64 25-40 14-34 [67,68,83,84]
Résineux 30-60 20-30 21-37 [63,67,68,85]
Coton 82.7-92 - 0 [68,82]
Kapok (graine) 64 13 23 [68,82]
Alfa 45 24 24 [84,86-88]

I. 3. Les propriétés des fibres végétales

I. 3. 1. Les propriétés physiques et mécaniques des fibres végétales

Les proprietés mécaniques des fibres végetales naturelles sont principalement déterminées par

[89]:

e Lateneur en cellulose (polymere cristallin a haute résistance).

e L'angle microfibrillaire (orientation des microfibrilles de cellulose dans la paroi

secondaire S2 par rapport a I'axe longitudinal de la fibre).

e La composition chimique globale.

e La structure microscopique et la présence de défauts.

e Les dimensions cellulaires.

- ==




Chapitre |

Généralités sur les fibres végétales

Les fibres avec un faible angle microfibrillaire (<10°) présentent une résistance a la traction

supeérieure. La résistance mécanique est directement corrélée a la teneur en cellulose [73], tandis

que la lignine influence principalement la rigidité. Ces relations sont quantifiées dans le tableau

I. 2, qui compare les propriétés des différentes fibres. Les mécanismes d'usure [90,91] et de

déformation sont également liés a ces parametres structuraux [92].

Tableau 1. 2. Caractéristiques mécaniques des fibres naturelles.

Fibre Densité Résistance a la Module de Allongement | Références
(g/cm? rupture (MPa) | Young (GPa) a la rupture
(%)
Bambou 0.6-11 140-230 11-17 [68,93]
Bagasse de 1,2-1,5 20-290 17-27,1 11 [66,68,93]
canne a sucre
Jute 1,3-15 385-850 10-55 1,16-8 [67,93-97]
Kenaf 0,6-1,5 215,4-1191 2,86-60 1,6-6,9 [93,94,98]
Lin 0,6-1,5 88-1600 24-80 1,2-10 [94-96,99-103]
Kudzu 130-418 [68]
Ortie 650 38 1,7 [68]
Sisal 1,3-15 80-840 9-38 2-25 [11,94,95,100]
Chanvre 1.4-1.6 310-900 30-80 1.6-6 [98,99,104]
Coir 1.1-1.6 106-593 1.27-6 14.21-59.9 | [105]
Palmier a huile 0.7-1.55 1-9 8-25 [1]
Ramie 1.45-1.5 348-938 24.5-128 1.2-8 [68,93,94,96]
Abaca 1.5 220-980 3-12 3-10 [94,106-108]
Banane 1.35 350-980 12-33.8 3-53 [66,68,95]
Henequen 1.2-14 355-580 10.1-16.3 3-4.7 [59,66,68,95]
Ananas 0.8-1.6 170-1672 60-82 1-14.5 [59,66,68,94]
Curaua 170-1672 [59,84]
Coque de riz 1.4 19-135 0.3-2.6 [63,67,109,110]
Paille de riz 450 26 2.2 [63,67,83]
Feuillus 0.3-1.2 5.2-37.9 [68,85,105]
Résineux 0.3-15 600-1000 3.6-40 4.4 [63,78,99]
Coton 1.5-1.6 45.5-1000 5.5-12.6 3-10 [59,66,68,94,95]
Kapok (graine) 0.38 93.3 [68]
Dattier 0.9-1.2 [59,66,94]
Palmier a sucre 1291 156.96 7.98 [68,93]
Alfa 1.4 188-308 18-25 15-24 [59,66,68,94,95]

- =
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I. 3. 2. Les applications des fibres végetales

Les composites renforcés de fibres naturelles apparaissent tres rapidement comme un substitut
potentiel aux matériaux a base de métal ou de céramique dans des applications qui comprennent
également les industries automobile, aérospatiale, marine, des articles de sport et électronique
[111].

Dans des applications telles que I'automobile, I'aérospatiale, la marine, les articles de sport et
I'électronique [111]. Les composites a base de fibres naturelles présentent de bonnes propriétés
spécifiques, mais il existe une grande variabilité dans leurs propriétés. Leurs faiblesses peuvent
étre et seront surmontées grace au développement de traitements plus avances des fibres
naturelles et de leurs composites. Leurs propriétés individuelles devraient constituer une base
solide pour générer de nouvelles applications et opportunités pour les biocomposites ou les
composites & base de fibres naturelles dans I'environnement des matériaux « verts » du 21°m®
siecle [112].

L'exploitation des composites a base de fibres naturelles dans diverses applications a ouvert de
nouvelles voies pour les universitaires et les industriels afin de fabriquer un module durable
pour les applications futures des composites a base de fibres naturelles.

Les composites a fibres naturelles peuvent étre des matériaux tres rentables pour les
applications suivantes [113-115] :

e Industrie du batiment et de la construction : panneaux pour cloison et faux plafond,
panneaux de séparation, mur, plancher, fenétre et Cadres de porte, tuiles de toit,
batiments mobiles ou préfabriqués pouvant étre utilisés en cas de catastrophes
naturelles telles que inondations, cyclones, séismes, etc.

e Dispositifs de stockage : boites postales, silos de stockage des céréales, conteneurs de
biogaz, etc.

e Mobilier : chaise, table, douche, baignoire, etc.

e Appareils électriques : appareils électriques, tuyaux, etc.

e Applications quotidiennes : abat-jours, valises, casques, etc.

e Transport : automobile et wagon de chemin de fer intérieur, bateau, etc.

Les raisons de I’application des fibres naturelles dans 1’industrie automobile
comprennent [113-117]:

e Faible densité : ce qui peut entrainer une réduction du poids de 10 a 30 %.

e Propriétés mecaniques acceptables, bonnes propriétés acoustiques.

e Propriétés de traitement favorables, par exemple faible usure des outils, etc.

e Options pour les nouvelles technologies et matériaux de production.

.
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e Performance d’accident favorable, haute stabilité, moins de fragmentation.
e Equilibre écologique favorable pour la production de piéces.
e Equilibre écologique favorable pendant le fonctionnement du véhicule en raison des
économies de poids.
e Avantages en matiére de santé au travail par rapport aux fibres de verre pendant la
production.
e Pas de dégazage des composeés (contrairement au bois lié a la résine phénolique et aux
piéces en fibres de coton recyclées).
e Réduction du comportement de brumisation.
e Avantages de prix pour les fibres et les technologies appliquées.
I. 3. 3. Les avantages et les inconvénients des fibres végétales
Les principaux avantages du composite de fibres naturelles sont [118-120]:
e Faible poids spécifique, résultant en une résistance et une rigidité spécifiques plus
élevées que la fibre de verre.
e Il s’agit d’une source renouvelable, la production nécessite peu d’énergie et le CO est
utilisé alors que I’oxygene est restitué a I’environnement.
e Productible avec un faible investissement a faible codt, ce qui rend le matériau un
produit intéressant pour les bas salaires pays.
e Usure réduite de ’outillage, condition de travail plus saine et aucune irritation cutanée.
e Le recyclage thermique est possible alors que le verre pose probléme dans les fours de
combustion.
e Bonnes propriétés d’isolation thermique et acoustique.
Les inconveénients du composite de fibres naturelles sont [121,122]:
e Propriétés mécaniques inférieures (en particulier la résistance aux chocs).
e Une plus grande absorption de I'numidité.
e Durabilité réduite.
e Faible résistance au feu.
e Variation de la qualité.
e Temperature de traitement maximale restreinte.
e Faible résistance microbienne.
e Faible résistance thermique.

e C(Cycles de I’offre et de la demande.

- I=m



Chapitre | Généralités sur les fibres végeétales

I. 4. Modification de surface des fibres naturelles

Ces derniéres années, la recherche s'est intensifiée sur I'incorporation de fibres naturelles
comme alternative aux renforts synthétiques dans les composites [123]. Ces biomatériaux
présentent des atouts majeurs : 1égéreté, codt reduit et caractére biodégradable. Cependant, leur
utilisation rencontre des limitations, notamment une affinité limitée avec certaines matrices
polyméres, une hygroscopicité élevée et un gonflement induit pouvant provoquer la fissuration
des matrices fragiles[123,124]. Pour pallier ces inconveénients, diverses méthodes de traitement
de surface ont été développées afin d'améliorer l'adhésion fibre-matrice et de réduire
I'absorption d'humidité. Les fibres cellulosiques aux échelles micro et nanométriques
apparaissent particulierement prometteuses pour le développement de matériaux composites
écologiques performants [121].

I. 4. 1. Différents traitements des fibres naturelles

Les traitements utilisés pour les fibres naturelles peuvent étre classés en traitements physiques
et chimiques.

I.4.1. 1. Traitements physiques

Pour exploiter pleinement les fibres cellulosiques dans des applications haut de gamme, une
compréhension approfondie de leur structure et de leurs propriétés est essentielle. Ces fibres
présentent une forte hydrophilie, ce qui engendre des difficultés de traitement, des performances
mécaniques limitées et une structure poreuse, restreignant ainsi leurs possibilités d’ingénierie.
Cette affinité pour I’eau réduit également leur utilisation dans les textiles, notamment dans les
secteurs du transport et de I’emballage [125].

Les traitements appliqués aux fibres jouent un réle crucial dans la fabrication des composites
renforcés de fibres naturelles, influencant significativement leurs propriétés et leur
comportement interfacial. Avant toute modification chimique, les fibres subissent souvent des
traitements physiques préalables, tels que le battage, la décharge corona, le traitement plasma,
le traitement thermique ou 1’exposition aux ultraviolets (UV) [126].

I.4.1.1. 1. Traitement au plasma

Le traitement au plasma est une approche efficace pour modifier les propriétés de surface des
fibres naturelles, tout en laissant les propriétés en vrac inchangées. Les deux thérapies plasma
froid et corona peuvent provoquer une décharge de plasma [127]. Les deux sont des procédures
de traitement au plasma qui utilisent un gaz ionisé avec un nombre égal de particules a charge
positive et négative qui interagissent avec la surface du substrat. La distinction fondamentale
entre les deux types de plasmas est la fréquence de la décharge électrique [128]. Le

rayonnement micro-ondes peut produire du plasma froid a haute fréquence, mais une décharge

.
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de courant alternatif a la pression atmosphérique peut produire du plasma corona. Le type de
gaz ionisé a influencé les changements de surface des surfaces en polymeéres synthétiques et du
bois. Les modifications plasmatiques ont été recemment étudiées, ce qui comprend la puissance,
la distance d’échantillonnage par rapport a la source de plasma, le temps de traitement, la
stabilité du traitement plasmatique et le type de gaz [129]. Le déchargement de la couronne a
¢été largement utilisé pour traiter les couches de pulpe avec de I’humidité teneur jusqu’a 85 %.

I.4.1. 1. 2. Traitement par irradiation ultraviolette

La méthode de traitement UV augmente la polarité de la surface de la fibre, ce qui entraine une
meilleure mouillabilité des fibres et une résistance accrue du composite [130,131]. UV est une
technique relativement récente pour éliminer les particules de poussiére des surfaces de fibres
végeétales [132]. Certains parameétres (type de gaz, vapeur, etc.) sont incontrélables dans le
traitement UV [132]. Les brins sont placés dans un récipient pour 1’oxydation de surface des
fibres pendant le traitement. En outre, le traitement UV augmente la polarisation sur la surface
de la fibre, ce qui améliore la mouillabilité des fibres et accroit la résistance du polymere
renforcé de fibres naturelles [1].

I.4.1. 1. 3. Traitement thermique

Le séchage des fibres naturelles avant la transformation est crucial pour assurer une propriété
composite. Une teneur élevée en humidité des fibres peut agir comme une barriere entre la fibre
et la matrice a ’interface, affectant le collage [133]. De plus, 1’évaporation d’eau pendant le
traitement peut entrainer formation de vides dans les composites, résultant en un réseau de
défauts avec des propriétés mécaniques inférieures. Pour les composites thermodurcissables, la
réaction les températures dépassent souvent le point d’ébullition de I’eau, alors que pour Les
températures de traitement sont généralement supérieures a 100 C. Le la présence d’eau ou de
sa vapeur pendant le traitement peut donc conduire a formation et impact négatif sur le support
macroscopique et interfaciaux du composite [133,134].

I.4.1. 1. 4. Traitement de corona

Le traitement corona est de loin la méthode la plus intrigante pour 1’actionnement de
I’oxydation en surface [135,136]. Ce traitement modifie 1’énergie de surface des brins de
cellulose, ce qui se traduit par une meilleure adéquation entre les fibres et la matrice hydrophile
[1,137]. Le traitement au plasma a réussi a éliminer les particules de poussiére des surfaces des
fibres, ce qui donne une meilleure surface des fibres. Pour un traitement efficace, le facteur de

pression, le type de gaz et la concentration doivent tous étre contrdlés avec précision [126,138].

- m=m
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I.4.1. 2. Traitements chimique

La modification chimique sur les fibres naturelles améliore I’adhérence entre la matrice et les
fibres naturelles via des réactions chimiques. Des études approfondies ont été menées pour
comprendre 1’effet du traitement chimique sur les fibres naturelles. La nature hydrophile des
fibres naturelles et la nature hydrophobe des matrices sont considérées comme deux phases
différentes, entrainant une liaison faible aux interfaces des composites de fibres naturelles [1].
Le traitement chimique des fibres naturelles diminue le comportement hydrophile inhérent des
fibres et améliore les propriétés d’adhérence de la matrice et de la fibre [139]. Méthodes de
traitement chimique comprennent 1’alcalinisation, le silane, ’acétylation, la benzoylation, le
peroxyde, les agents de couplage malélisés, le chlorite de sodium, I’acrylation et le greffage
d’acrylonitrile, I’isocyanate, 1’acide stéarique, le permanganate, la triazine, le chlorure d’oléyle
et les traitements fongiques [140,141].

I.4.1. 2. 1. Traitements alcalin

Le traitement alcalin utilisant NaOH, également connu sous le nom de mercerisation, est une
méthode établie de traitement des fibres de cellulose. Bien qu’elle ait été Il est encore
couramment utilisé dans 1’industrie textile. La mercerisation consiste a exposer les fibres
végétales a une solution aqueuse saturée de NaOH, qui provoque une dilatation importante et
des changements dans la cellule morphologie, taille, structure et caractéristiques mécaniques
[142-144] . Cette méthode est également largement utilisée pour les fibres végetales destinées
au renforcement des thermodurcissables et des thermoplastiques [105,141,142,145,146]. La

figure 1. 8 représentée la réaction du NaOH avec des fibres de cellulose.

—— OH —— O Na*
——OH + NaQH = —— 0 Nat + H,0
— _ OH O Na'

Figure I. 8. Réaction alcaline d'une fibre naturelle.
Le traitement alcalin élimine la lignine, les hémicelluloses et les pectines de la surface externe
de la paroi cellulaire des fibres et active la surface des fibres. L’¢limination de ces composants
est nécessaire parce que, en raison de leur structure amorphe, ils augmentent la tension [143].
Le traitement alcalin augmente la rugosité de la surface de la fibre, facilitant les interactions

physico-chimiques a la charge/ interface polymere [147] .
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I.4.1. 2. 2. Traitements d’acétylation

Le traitement par acétylation est une technique couramment utilisée pour modifier 1’extérieur
des fibres végétales, les rendant moins hydrophiles et plus stable [148,149]. Le traitement
consiste a faire réagir les fibres fonctions hydroxyle (-OH) avec des groupes acétyle (CH3CO-
) pour donner a la fibre une surface hydrophobe. Bien que les fonctions hydroxyle appartiennent
a la composants minoritaires (hémicelluloses et lignine) et cellulose, acétique 1’acide ne réagit
pas facilement avec la cellulose, de sorte que I’anhydride acétique est généralement utilisé
comme substitut [150,151]. Le mécanisme réactionnel de I'acétylation des fibres de cellulose,
est illustré dans la figure I. 9. Avant la réaction d’acétylation, les fibres peuvent étre trempées
dans de I’acide acétique pour faciliter le processus. Le temps de réaction pour le traitement
d’acétylation 1’hygroscopie varie de 1 a 3 h. En plus de réduire 1’hygroscopie des fibres
naturelles [258,283], le traitement d’acétylation a montré améliorer leur stabilité thermique

[152,153].

—— OH

ﬁ (”) CH;COOH I S + (”)
3 C CH
C C —- (0] 3
+ NN /
CH, o CH,  H,80, HO

— OH

Figure 1. 9. Mécanisme réactionnel de I'acétylation des fibres naturelles.

I.4.1. 2. 3. Traitements au permanganate

Le traitement au permanganate est un processus qui implique la création sites radicaux dans la
cellulose des fibres naturelles pour augmenter sa réactivité avec la matrice polymére [125]. Ce
type de traitement est généralement réalis¢é a 1’aide d’une solution de permanganate de
potassium (KMnQjs) dans Acétone a différentes concentrations et avec un temps de trempage
de 1 & 3 min apres un pretraitement alcalin [65,154-156]. Le mécanisme reactionnel de
I'oxydation des groupements hydroxyle de la cellulose par le permanganate de potassium
(KMnOsa) est représenté dans la figure 1. 10.
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(0

H || [
 H—O—Mn— OK* H—O —Mn— OK*

|| I
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+ KMnO4 — — +
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- H—0—Mn— OK* H—O —Mn — OK*

|| I
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Figure 1. 10. Mécanisme d'oxydation de la cellulose par le permanganate de potassium.

La production de fibres naturelles est réduite, et par conséquent, 1’absorption d’eau de le
composite renforcé par ces fibres est réduit. Toutefois, a la concentration concentrations
supérieures a 1 %, le traitement peut induire une dégradation de fibres naturelles [65].

I.4.1. 2. 4. Traitements aux silanes

La modification des fibres végeétales a I'aide de silanes est une technique qui a fait I'objet de
nombreuses recherches [65,157,158]. Les silanes sont des composés chimiques de formule
SinHan+2, tels que les alcoxydes de silicium, et présentent des caractéristiques hydrophiles avec
différents groupes associés au silicium. Une extrémité de la molécule de silane interagit avec la
fibre hydrophile et I'autre avec la matrice, agissant comme un agent de liaison entre les phases
du composite. La pénétration des silanes est influencée par divers facteurs tels que le chauffage,
le pH, la durée de la réaction d'hydrolyse et la fonctionnalité [152].

Le mécanisme de couplage par silane est représenté sur la figure I. 11.

/C ,—CH, /H
O 0
| ,0 |
CH,— CH —Si—0—CH,—CH; CH,— CH— SIl—O—H
|
Q 0
NCH,—CH; “H
OH
|
Cellulose - - - - - - - - 0—Si—CH=—CH,
. |
OH
, Cellulose - - - - - - - - OH O/ /,’ on
/’, | " |
;- -~ Heémicellulose - - - - OH + CHZZ CH—Si—O0—H —— &8|------- Hémicellulose - - - - Q—Sj—CH — CHz
\\ | \\ I
\\ . . O \‘ OH
Lignine- - = = = = - - - OH N
\H .
N OH
\\ |
Lignine - - - - - - - - 0—Si—CH=—CH,
[
OH

Figure 1. 11. Traitement des fibres naturelles au silane.

- =



Chapitre | Généralités sur les fibres végétales

I.4.1. 2. 5. Traitement au chlorite de sodium

Dans le traitement au chlorure de sodium, les fibres sont blanchies dans une solution acide a
1’aide de chlorure de sodium (NaClOy) [159]. Cette approche enléve I’humidité des fibres et
augmente leur caractere hydrophobe, ce qui accroit la souplesse des fibres [65].

I. 4. 1. 2. 6. Traitement de benzoylation

Le traitement par benzoylation permet de réduire I’hydrophilicité des fibres naturelles tout en
améliorant leur adhérence aux matrices polymeéres, ce qui renforce les propriétés mécaniques
des composites. Il augmente également la stabilité thermique des fibres [160]. La procédure
comprend d’abord une étape alcaline (NaOH) qui élimine les composés extractibles (lignine,
cires, substances huileuses) et expose les groupes hydroxyle (—OH) a la surface des fibres
[161]. Ensuite, les fibres sont soumises & une réaction avec du chlorure de benzoyle, qui
remplace les groupes —OH par des groupes benzoyle, greffant ainsi ce groupement aromatique
sur la structure cellulosique [162]. Ce remplacement diminue significativement le caractére
hydrophile des fibres et améliore leur compatibilité avec les résines époxy, favorisant une
meilleure cohésion interfaciale au sein du matériau composite [65,163]. Le mécanisme
réactionnel de la benzoylation des fibres de cellulose, qui permet de modifier leur
hydrophobicité, est illustré dans la figure I. 12.

——OH ——O0 Na®
——OH  + NaQH = —— 0 Na" + H,0
—  _ OH O Na'

0]
I/ \

Figure I. 12. Mécanisme réactionnel de la benzoylation de fibres naturelles.
I.4.1.2.7. Traitement a I'isocyanate
Le traitement des fibres naturelles a l'isocyanate améliore significativement 1’adhésion
interfaciale avec la matrice polymere en établissant des liaisons covalentes solides entre les
deux phases [164]. 1l confére également aux fibres une meilleure résistance a I’humidité [164].
Ces effets résultent de la réaction des groupements fonctionnels isocyanates (—N=C=0) avec
les groupes hydroxyle (—OH) présents sur les constituants cellulosiques et ligniniques des fibres

- m
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[165]. Cette réaction chimique forme des ponts covalents stables, réduisant ainsi 1’hydrophilie
naturelle des fibres et renforcant la durabilité du composite dans des conditions humides [65].

Le mécanisme de couplage isocyanate avec la fibre naturelle est représenté sur la figure I. 13.

H O
OH o
R-N-—C 0
T
. |

Figure 1. 13. Mécanisme réactionnel de I'agent de couplage isocyanate avec les groupes
hydroxyle de la fibre naturelle.

I.4.1. 2. 8. Traitement au peroxyde

Le traitement au peroxyde consiste a appliquer des composés peroxydés pour initier des
réactions radicalaires a la surface des fibres de cellulose. Le mécanisme de modification
chimique de la surface des fibres, via une réaction radicalaire initiée par un peroxyde organique,
est illustré dans la figure I. 14. Ce procédé permet de réduire les impuretés (telles que la
pectine), d’améliorer les propriétés mécaniques et de diminuer 1’absorption d’eau des fibres
[65]. Egalement appelé blanchiment, il modifie la structure superficielle des fibres, optimisant
ainsi leur résistance et leur comportement hygroscopique [166]. L’un des mécanismes clés de
ce traitement est le greffage de polyéthylene induit par le peroxyde [65]. Les radicaux libres
générés par le peroxyde réagissent avec les groupes hydroxyle (—OH) présents a la surface des
fibres et au sein de la matrice polymere [163]. Cette réaction forme des ponts covalents qui
améliorent I’adhésion interfaciale entre la fibre et la matrice, réduisent 1’absorption d’humidité

et augmentent la stabilité thermique des fibres [163,166].
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C 0 o’
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C H C
\0* \OH
+ l +
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Figure 1. 14. Mécanisme de fonctionnalisation des fibres naturelles par un peroxyde
organique.

l.4.1.2.9. Agents de couplage a base d’anhydride maléique

Un agent de couplage est un composé servant d’interface entre les groupes hydroxyle (—OH)
des fibres naturelles et les chaines polymeres de la matrice [167,168]. Parmi ces agents, les
anhydrides maléiques greffés sur polypropyléne (PP-g-MA) sont couramment employés [169].
Ils améliorent I’interaction entre la surface fonctionnalisée des fibres et la matrice en établissant
des liaisons covalentes carbone-carbone avec les polymeres [170]. Le mécanisme implique la
réaction de 1’anhydride maléique avec les groupes hydroxyle présents dans les zones amorphes
de la cellulose [171,172]. 1l en résulte un enrobage des fibres par des chaines polymeéres, qui
masquent les groupes —OH et réduisent ainsi 1’hydrophilie des fibres [173]. Cette
fonctionnalisation favorise la formation d’une interface pontée par liaison covalente entre les —
OH des fibres et les fonctions anhydride, permettant un enchevétrement mécanique efficace et
une adhésion renforcée entre la fibre et la matrice [65,174]. Le mécanisme réactionnel impliqué
entre le polypropyléne fonctionnalisé a I'anhydride maléique et la fibre de cellulose est illustré

dans la figure I. 15.
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Figure 1. 15. Représentation schématique du traitement de surface par un agent de couplage a
base de maléate.

l.4.1. 2. 10. Traitement a ’acide stéarique

Le traitement a I’acide stéarique améliore la résistance a I’eau des fibres naturelles. Ce procédé
repose sur la réaction des groupes carboxyle (-COOH) de I’acide stéarique, préalablement
dissous dans de 1’éthanol, avec les groupes hydroxyle (—OH) hydrophiles présents a la surface
des fibres. Cette réaction entraine 1’élimination partielle des constituants non cristallins de la
structure fibreuse, réduisant ainsi son affinité pour I’eau [175,176]. De plus, ce traitement
favorise une meilleure dispersion des fibres au sein de la matrice polymere. Il induit une
décomposition des faisceaux de fibres et accroit le phénomene de fibrillation [65], ce qui
améliore I’homogénéité du composite et renforce ’interface fibre-matrice [177].

La figure 1.16 illustre le mécanisme de modification chimique de surface des fibres naturelles

par estérification avec I’acide stéarique.
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— OH CH,(CH,),,COO__ 0O __
+ CH,(CH,);COOH + H,0
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Figure 1. 16. Mécanisme de fonctionnalisation de surface des fibres par traitement a I'acide
stéarique.

I.4.1. 3. Traitements biologiques
Le traitement biologique constitue une alternative écologique et économiguement viable aux
méthodes chimiques conventionnelles. 1l utilise des micro-organismes naturels (bactéries,
champignons) ou des enzymes specifiques pour modifier la surface des fibres naturelles avant
leur incorporation dans des composites [178]. Cette approche innovante, développée par de
nombreux chercheurs, présente des avantages significatifs par rapport aux procédés chimiques
et physiques : consommation énergétique réduite, élimination sélective de composés tels que la
pectine et I’hémicellulose, et possibilité de recyclage des enzymes [179,180]. De plus, elle
s’inscrit dans une démarche de chimie verte, limitant 1’utilisation de solvants toxiques et
réduisant I’impact environnemental [181].
I.4.1. 3. 1. Traitement enzymatique
Le traitement enzymatique est une méthode de plus en plus utilisée pour modifier les fibres
naturelles, notamment dans I’industrie textile [182,183] Cette approche bénéficie d’une
excellente sélectivité, d’une haute spécificité et de conditions de traitement douces, permettant
une séparation efficace des fibres de leurs constituants non fibreux. Les enzymes agissent
comme des biocatalyseurs en accélérant les réactions biochimiques spécifiques a leur substrat.
Leur utilisation constitue une alternative durable aux traitements chimiques classiques
[181,184], réduisant ainsi I’emploi de réactifs chimiques agressifs et contribuant a la
préservation de I’environnement.
L’hydrolyse enzymatique est un procédé catalytique qui dégrade les impuretés hydrophiles et
non cellulosiques a la surface des fibres, améliorant ainsi leur hydrophobicité [185,186]. Les
enzymes impliquées dans ce processus appartiennent principalement a deux groupes : les
hydrolases (telles que les cellulases, pectinases, protéases et lipases) et les oxydoréductases
(comme la tyrosinase, la laccase et la peroxydase) [183]. Ces derniéres sont particulierement

étudiées pour la modification des polyméres naturels [187].
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I.4.1. 3. 2. Traitement fongique

Le traitement fongique représente une alternative écologique prometteuse pour modifier la
chimie et la morphologie des fibres lignocellulosiques (LCF). Les champignons, organismes
eucaryotes incluant les levures, les moisissures et les macromycétes, comptent environ 1,5
million d’espéces classées en quatre groupes principaux : ascomycetes, basidiomycetes,
zygomycétes et deutéromycetes [188,189]. Des études ont démontré que les méthodes
fongiques induisent des modifications similaires aux traitements chimiques, mais avec un
impact environnemental réduit. Parmi les micro-organismes ligninolytiques, les basidiomycetes
dits « a pourriture blanche » sont particulierement efficaces pour le traitement des fibres
naturelles [189-191]. lls produisent des oxydases extracellulaires qui dégradent la lignine et
augmentent la solubilit¢ de 1’hémicellulose, facilitant ainsi sa métabolisation. Ces enzymes
agissent également sur d’autres composés aromatiques et non aromatiques [185,190]. Par
ailleurs, les ascomycetes sont exploités pour leur production d’enzymes lipolytiques (lipases),
capables de dégrader les composés résineux hydrophobes (acides résiniques, acides gras et
matieres huileuses) présents a la surface des fibres. Un effet morphologique notable réside dans
la formation de micropores (piqlres) a la surface des fibres par les hyphes fongiques. Cette
rugosité amplifiée améliore I’imbrication mécanique avec la matrice polymere, renforcant ainsi
I’adhésion interfaciale dans les composites [189,192]

I.4.1. 3. 3. Traitement bactérien

Le traitement des fibres naturelles par dépdt de cellulose bactérienne (CB) est une méthode
innovante qui consiste a ajouter une couche de cellulose biosynthétisée a la surface des fibres,
plutét que d’en éliminer des composants [193,194]. Divers genres bactériens notamment
Gluconacetobacter (anciennement Acetobacter), Agrobacterium, Aerobacter, Azotobacter,
Rhizobium, Salmonella, Escherichia et Sarcina [195] sont capables de produire de la cellulose
en présence de fibres naturelles placées dans un milieu de culture approprié. La cellulose
bactérienne se dépose alors in situ sur la surface des fibres [196]. La cellulose bactérienne
posséde des propriétés remarquables, notamment une grande pureté, une cristallinité éleveée,
une forte capacité de rétention d’eau, une excellente biodégradabilité et une biocompatibilité
supérieure a celle de la cellulose d’origine végétale [197]. L’objectif principal de ce revétement
est d’améliorer I’adhésion interfaciale entre les fibres naturelles et les matrices polymeres [198].
Il permet également de développer des nanocomposites hiérarchiques renforcés, aux propriétés

mécaniques améliorées et a la durabilité accrue [199,200].
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I. 4. 2. Impact du traitement de surface des fibres

Les traitements de surface jouent un role essentiel dans I’amélioration des propriétés des
composites renforcés de fibres naturelles, élargissant ainsi leurs domaines d’application.
Cependant, leur efficacité depend de facteurs tels que le type de fibre, les procédés de traitement
et la compatibilité avec la matrice polymeére, ce qui nécessite des recherches continues pour
optimiser ces méthodes [112].

De nature hydrophile, les fibres cellulosiques absorbent 1’humidité atmosphérique jusqu’a
atteindre un équilibre, avec des taux variant entre 5 % et 12 % [112]. Cette absorption d’eau
affecte négativement I’interface fibre-matrice et les propriétés mécaniques des composites en
induisant des variations dimensionnelles et en réduisant 1’adhésion [201]. L’incompatibilité
entre les fibres hydrophiles et les matrices hydrophobes, ainsi que la présence de cires et de
pectines masquant les groupes fonctionnels réactifs, limitent 1’imbrication mécanique et
chimique [202].

Pour remédier a ces limitations, divers traitements chimiques et physiques sont employés.
L’acétylation [203], le greffage de monomeéres [170], le blanchiment [166], le traitement au
silane [158], la benzoylation [160], le traitement a I’isocyanate [164], la mercerisation [146], le
traitement plasma [127], I’oxydation enzymatique [182], et d’autres méthodes permettent
d’exposer les groupes hydroxyles réactifs de la cellulose et de la lignine, d’éliminer les
impuretés superficielles, et d’améliorer la stabilité thermique et 1’adhésion interfaciale [204].
L’utilisation d’agents de couplage ou de compatibilisants facilite également le transfert de
contraintes entre la fibre et la matrice [202].

Une interface bien concue améliore la capacité de charge, la stabilité structurelle et les
performances mécaniques globales des composites. Elle réduit I’angle de contact entre la fibre
et la matrice, favorisant une meilleure mouillabilité et une réduction de la tension superficielle
[205]. Ces modifications sont cruciales pour compenser la structure poreuse et la géométrie
complexe des fibres végétales, qui compliquent la compréhension des phénomenes interfaciaux
et limitent leur utilisation comme renforts dans les matériaux composites [206].

Conclusion

Les fibres naturelles, issues de ressources renouvelables, présentent des avantages significatifs
face aux fibres synthétiques, incluant un faible co(t, une légereté remarquable et des propriétés
mécaniques intéressantes. Cependant, leur utilisation dans les composites polymeéres se heurte
a d'importantes limitations, principalement une incompatibilité chimique avec les matrices
polymeres hydrophobes, une sensibilité a I'hnumidité et une dégradation thermique. Ces défauts

se traduisent par une adhésion interfaciale médiocre et des propriétés mécaniques compromises.
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De plus, la variabilité de leur qualité et de leur disponibilité géographique affecte la
reproductibilité industrielle. Pour pallier ces inconvénients, des traitements de surface
chimiques, tels que les modifications alcalines ou au silane, sont essentiels. Ces traitements
améliorent I'nydrophobicité des fibres, optimisent I'adhésion fibre-matrice et permettent une
meilleure dispersion des renforts. Le développement de ces technologies de fonctionnalisation
de surface constitue ainsi une voie prometteuse pour élargir les applications industrielles des

composites biosourcés.
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Introduction

Ce chapitre présente les fondements théoriques des matériaux composites : définition,
classification, nature des constituants (matrice, renfort, charges et additifs), procédés de
fabrication selon le type de matrice, ainsi que les facteurs clés influencant les performances des
composites a renfort naturel, notamment la porosité, I’hygroscopicité, la stabilité thermique et,
surtout, 1’adhésion a I’interface fibre/matrice.

I1. 1. Définition d’un matériau composite

Un matériau composite se définit fondamentalement comme un systeme hétérogene constitué
d'au moins deux phases distinctes et synergiques : une phase continue, appelée matrice, et une
ou plusieurs phases discontinues, désignées sous le terme de renfort [207,208]. La phase
discontinue, généralement caractérisée par une dureté et des propriétés mécaniques supérieures
(module d'Young, résistance a la traction), est dispersée dans la matrice afin d'en améliorer les
performances globales [209]. La matrice, souvent plus ductile, assure la cohésion structurale,
la transmission des charges au renfort, et la protection contre les agressions environnementales
[210].

I1. 2. Les constituants des matériaux composites

Les deux éléments fondamentaux d'un composite sont :

La matrice : Phase continue qui enrobe le renfort, assure la transmission des charges et protége
contre les agressions environnementales [211].

Le renfort : Phase dispersée qui confere les propriétés mécaniques principales (rigidité,
résistance) au matériau [211].

La figure Il. 1 illustre schématiqguement I'organisation typique de ces phases et leurs
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Il. 2. 1. La matrice

La matrice constitue I'un des deux éléments fondamentaux des matériaux composites. Sa
fonction principale est d'assurer la cohésion structurale en maintenant le renfort en position,
tout en le protégeant des agressions environnementales. Elle joue également un réle crucial
dans la transmission et la répartition des charges mécaniques vers le renfort [212].
Généralement homogene et isotrope, la matrice se décline en plusieurs familles : céramique,
métallique, minérale et organique [213].

Il. 2. 1. 1. Matrice polymere

Les matériaux polymeres regroupent des chaines de structures similaires, organisées de maniére
aléatoire (polymeres amorphes) ou partiellement orientée (polymeres semi-cristallins), selon
les conditions de traitement [211]. Les polymeéres se divisent en trois classes :

Bien que les thermodurcissables dominent encore les composites, les thermoplastiques gagnent

en popularité grace aux progres répondant a leurs limitations [214].

11.2. 1. 1. 1. Matrices thermoplastiques

Les thermoplastiques se caractérisent par une ténacité élevée et une bonne résistance aux
impacts a faible vitesse, attribuables a leur ductilité [213]. Bien que majoritairement employeés
dans des applications courantes ne requérant pas de hautes performances mécaniques, certains
thermoplastiques techniques présentent des propriétés mécaniques remarquables et une stabilité
thermique accrue. Les thermoplastiques hautes performances integrent des cycles aromatiques
conférant rigidité et stabilité thermique [215]. Le renforcement par des charges ou fibres
améliore significativement leurs caractéristiques mécaniques et leur résistance au fluage [216].
Parmi les matrices standards pour applications a température ambiante, on note les polyamides
PA, le polypropyléne PP et le polyéthyléne téréphtalate [207,217].

Le tableau Il. 1 présente les propriétés typiques de certaines résines thermoplastiques
couramment utilisées.

Tableau I1. 1. Propriétés typiques de certaines résines thermoplastiques [63,67,83].

Résine Densité | Reésistance | Module | Température | Retrait | Température
(g/cm3) |ala de HDT (°C) ala de transition
traction traction cuisson | vitreuse / Tg
(MPa) (GPa) (%) (°C)
Acrylonitrile- | 0,88— |241-731 |0,78— 65 — 220 - 105 - 109
butadiene- 3,5*% 6,1
styrene (ABS,
moulé)
Polystyrene 1,02- |179-60,7 | 0,3— 62 — 98 0,002 — | 83-100
1,18 3,35 0,008
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Nylon (PA6) 1,12~ | 41-166 2,6 - 68 — 85 0,003 — | 47
1,14 3,2 0,015
Polycarbonate | 0,95- |46,1-93,1 |1,8- 78 — 187 - 143 — 152
(PC, moulé) 1,51 3,0
Polysulfone 1,37- |60-131 - 172 - 213 - -
1,48
Polyéthylene 094- |11-113 0,7 - 51,7-127 0,001- |-
HDPE 1,53 13,6 0,003
(renforcé de
verre)

I1.2.1. 1. 2. Matrices thermodurcissables

Les matrices thermodurcissables constituent une classe de polymeres initialement sous forme
liquide ou pateuse, qui se transforment en solides indéformables via une réaction de réticulation
irréversible [213]. Cette polymérisation, souvent activée par un durcisseur, conduit a la
formation d'un réseau tridimensionnel dense de liaisons covalentes, conférant au matériau son
caractére insoluble et infusible. Bien que cette structure empéche un remoulage apres
solidification, elle est a l'origine de leurs propriétés mécaniques et thermiques généralement
supérieures a celles des thermoplastiques, en faisant des matrices de choix pour les composites
haute performance [213,218]. Les principaux atouts des thermodurcissables incluent une
excellente résistance a la fatigue, aux chocs et a la corrosion, ainsi qu'une grande stabilité
dimensionnelle [219].

Le tableau 11.2 présente les propriétés physiques et mécaniques de diverses résines
thermodurcissables (thermostat).

Tableau I1. 2. Propriétés typiques de certaines résines thermodurcissables (thermostat)
[63,67,83]

Résine Densité | Résistance | Module | HDT | Retrait au Température

(g/cm3) | alatraction | de (°C) | durcissement | de transition
(MPa) traction (%) vitreuse Tg
(GPa) (°C)

Epoxy 1,20— 55-130 2,75~ 48 1-5 100-270
1,30 4,10

Polyester 1,10- 34,5-103,5 | 2,10- 60— |5-12 70-120
1,43 3,45 205

Vinyl ester 1,12— 73-81 3,00- 93- |5,4-10,3 102-150
1,32 3,50 135

Phénolique 1,00- 30-50 ~3,6 165- | 0-0,01 ~260
1,25 175

Polyimide ~1,32 ~38,6 ~3,9 - 0-0,006 320-330

(PMR-15)

Polyuréthane | 1,10- 1-69 0,069- |50- |0,02 ~135
1,50 0,69 205
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Il. 2. 1. 1. 3. Matrices thermostables

Les résines thermostables, se distinguent par leurs propriétés mécaniques exceptionnelles,
incluant une haute résistance a la traction, a la compression, au cisaillement et a I'impact. Leur
utilisation comme matrice dans les matériaux composites est principalement motivée par leur
excellente adhésion aux renforts fibreux et leur capacité a former des réseaux
macromoléculaires tridimensionnels stables. Leur stabilité thermique, généralement supérieure
a 200-300 °C, résulte de leur structure chimique rigide, souvent aromatique ou hétérocyclique,
qui leur permet de conserver leurs propriétés mécaniques et structurales sous sollicitations
thermiques sans subir de dégradation significative [220,221].

I1. 2. 1. 2. Matrices métalliques

Les matrices métalliques utilisent des métaux et alliages légers a base daluminium, de
magnésium ou de titane. Ces matériaux présentent une ténacité et une dureté supérieures aux
polymeres, ainsi qu'une capacité d'utilisation a températures élevées. Cependant, leur mise en
ceuvre nécessite des températures de traitement dépassant 600 °C, ce qui rend complexe et
colteux le renforcement par fibres continues [222].

Il. 2. 1. 3. Matrices céramiques

Les céramiques sont des composés métal-non métal (oxydes, carbures, nitrures) aux propriétés
mécaniques et thermiques élevées. Leur structure a liaisons ionocovalentes et leur nombre
limité de systéemes de glissement expliquent leur fragilité intrinséque. Leur point de fusion élevé
et leur excellente stabilité chimique/oxydative en font des candidats idéaux pour les applications
haute température [223,224]. La classification des types de matrices couramment rencontrées

est donnée dans la figure II. 2.

Matrice

|
: :

Organique Minérales

—»  Thermostable l l

Céramique Métallique

—» Thermoplastique

|
l ] ] l

Argile Borue Carbure Nitrure

—» Thermodurcissable

Figure 11. 2. Classification de différentes familles de matrice.
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I1. 2. 1. 3. 1. Matrices inorganique

1. Définition de I’argile

Au sens large, les argiles désignent des matériaux naturels composés principalement de
particules de taille inférieure a deux micromeétres. D'un point de vue minéralogique, elles
appartiennent a la famille des phyllosilicates et se caractérisent par leur structure cristalline en
feuillets bidimensionnels d'aluminosilicates hydratés. Leur propriété distinctive est leur
plasticité a certaines teneurs en eau, suivie d'un durcissement irréversible aprés séchage ou
cuisson [225,226].

La définition du terme « minéral argileux » varie selon les domaines scientifiques : les
géologues le restreignent aux particules de dimensions inférieures a 2-4 um, les céramistes
s'intéressent & leur comportement rhéologique en milieu aqueux, tandis que les ingénieurs civils
étudient I'influence de leur composition minéralogique sur les propriétés physico-chimiques et
thermiques des sols. Cette diversité d'approches reflete la complexité structurale et le large
éventail de comportements de ces matériaux [225,227].

2. Structure de P’argile

A I'échelle microscopique, les minéraux argileux sont des phyllosilicates caractérisés par une
structure lamellaire résultant de I'empilement de feuillets bidimensionnels. Ces feuillets, de
géométrie tétraédrique (SiO) ou octaédrique (AlOs), s'associent par mise en commun d'atomes
d'oxygene pour former des couches élémentaires. Leur cohésion interlamellaire est assurée par
des liaisons hydrogéne entre les hydroxydes des feuillets octaédriques et les oxygénes
tétraédriques adjacents, complétées par des interactions de Van der Waals [228]. Cet
agencement définit un espace interfoliaire dont I'occupation dépend directement de la charge
électrique des feuillets. L'assemblage répété de ces unités structurelles (couche + espace
interlamellaire) constitue la base morphologique des particules argileuses et détermine leurs
propriétés physico-chimiques [229].
e Feuillet tétraédrique

Le feuillet tétraédrique constitue I'une des unités structurales fondamentales des argiles. Il
résulte de I'assemblage de tétraedres de coordination, ou chaque cation central (généralement
Si*") est entouré de quatre atomes d'oxygene (Figure Il. 3). Ces tétraedres se lient entre eux par
mise en commun de trois de leurs atomes d'oxygéne, formant un réseau plan hexagonal
caractéristique. Le quatrieme oxygeéne, dit apical, pointe perpendiculairement au plan et sert de
lien avec le feuillet octaédrique adjacent. Des substitutions isomorphiques, comme le
remplacement du silicium par de I'aluminium, y générent un déficit de charge positive, qui est

compensé par l'adsorption de cations dans l'espace interfoliaire [226,230,231].
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Figure I1. 3. Représentation de la couche tétraédrique.

e Feuillet octaédrique

Le feuillet octaédrique est une structure lamellaire ou chaque cation central (Al**, Mg?*, Fe?"/*")
est coordonné a six atomes d'oxygéne ou groupes hydroxyle (figure Il. 4). Ces octaédres
partagent leurs arétes pour former un réseau compact. La configuration di-octaédrique apparait
lorsque deux sites sur trois sont occupés par des cations trivalents (ex: gibbsite, Alo(OH)s),
tandis que la structure tri-octaédrique correspond au remplissage total par des cations divalents
(ex: brucite, Mgs(OH)s). Des substitutions isomorphiques (AI**/Mg?") y générent un déficit de
charge permanent, compensé par l'adsorption de cations compensateurs dans I'espace
interfoliaire [232,233].

Octaeédre

Hydroxyle
O\'\

) Al, Fe, Mg

Couche octaédrique

N \¢

Figure 11. 4. Représentation des octaedres.

e Couches, particules et agrégats
La structure des minéraux argileux s‘organise hiérarchiqguement en trois niveaux. L'unité
fondamentale est la couche, assemblage de feuillets tétraédriques et octaédriques d'une

épaisseur nanomeétrique, séparés par un espace interfoliaire contenant parfois des cations
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hydratés. L'empilement coaxial de 5 a 10 couches forme une particule primaire, stabilisée par
des forces de Van der Waals et des liaisons hydrogene. Enfin, I'association aléatoire de ces
particules constitue un agrégat de taille micrométrique. Cette organisation hiérarchique
détermine directement les propriétes physico-chimiques de I'argile [234].

3. Classification des minéraux argileux

La diversité des minéraux argileux repose sur des variations de leur structure cristallographique
et de leur composition chimique. Leur classification systématique s'appuie principalement sur
des criteres structuraux, notamment le nombre et la séquence des feuillets tétraédriques (T) et
octaédriqgues (O) qui forment les couches élémentaires. Ce principe distingue
fondamentalement trois types structuraux : les minéraux 1:1 (alternance T-O), 2:1 (sandwich
T-O-T) et 2:1:1 (structures complexes avec couche interstitielle) [235]. Parallelement, une
classification complémentaire regroupe ces minéraux en sept familles distinctes (tKaolinite-
Serpentine, Talc, Smectite, Micas, Chlorite, Vermiculite, Minéraux fibreux ), intégrant des
parameétres supplémentaires tels que la charge de la couche, la nature des cations et la
composition de I'espace interfoliaire [228,233,236,237]

La figure I11. 5 présente la classification structurale de Grim [225], un cadre fondamental pour
catégoriser les minéraux argileux selon I'empilement de leurs feuillets tétraédriques et

octaédriques.

Minéraux argileux
Amorphe
Types a deux C“"Cht‘_ﬁ‘_ Types a structure en chaines
Une couche de tétraédres de silice et Chaines de tétraédres de silice de
une couche d’octa¢dres d’alumine type hornblende, reliées par des
forment des structures en feuillets. groupes oxygene et hydroxyle
Kaohm’Fe, octaédriques. Sépiolite,
Halloysite
Types a trois couches Types & empilement régulier de
Deux couches de tétraédres de silice couches mixtes
et une couche centrale dioctacdrique Empilement alterné de couches de
ou trioctaédrique forment des plusieurs types selon un ordre
Smectite, structures en feuillets. spécifique. Groupe des
Vermiculite chlorites

Figure I1. 5. Classification des minéraux argileux selon Grim [225].
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e Classification structurale des minéraux argileux
La classification structurale des minéraux argileux distingue quatre types fondamentaux selon
I'organisation de leurs feuillets élémentaires. Le type 1:1 (kaolinite) associe un feuillet
tétraédrique & un feuillet octaédrique, formant une structure stable de 7 A rendue compacte par
des liaisons hydrogéne interfeuillets (figure Il. 6-b) [238]. Le type 2:1 (smectites, illites)
présente une architecture en sandwich (T-O-T) d'une épaisseur de 9-15 A, oul les substitutions
isomorphiques générent une charge de couche négative (figure Il. 6-a) [239]. Le type 2:1:1
(chlorites) se caractérise par une couche octaédrique supplémentaire dans I'espace interfoliaire,
fixant la distance basale a ~14 A [240]. Enfin, les minéraux interstratifiés (corrensite) résultent
de I'empilement plus ou moins ordonné de couches de nature différente, conduisant a des

épaisseurs variables.
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Figure I1. 6. Structures de base des minéraux argileux [235].

e Classification chromatique

La coloration des argiles constitue un critere de classification pratique, directement lié a leur
composition chimique, notamment en oxydes métalliques. Les teintes observées orientent leur
valorisation vers des applications spécifiques.

Les argiles vertes, comme certaines smectites (montmorillonite), doivent leur couleur a une
faible teneur en fer. Leurs propriétés adsorbantes et oxydantes les rendent efficaces pour la
décontamination (élimination de polluants, virus, bactéries) et leur valent des applications en
cosmetologie et en thérapie (traitement de troubles digestifs) [241].

A Tlinverse, les argiles blanches (kaolinite) attestent d'une grande pureté et d'une absence
d'oxydes colorants. Cette neutralité chromatique est essentielle pour leurs utilisations en

cosmetique, en pharmacie et dans les céramiques de haute qualité [242].

..
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Les pigments ferriques sont responsables des teintes rouges et jaunes que l'on observe
principalement dans certaines illites, la nuance dépendant de I'état d'oxydation du fer et de la
présence concomitante d'autres cations comme le magnésium [243,244].
4. Propriétés physiques et chimiques de I'argile
Les propriétés des minéraux argileux sont régies par une synergie entre leur composition
chimique, leur structure cristallographique et leur morphologie particulaire. Ces
caractéristiques, intimement liées a leurs conditions de genese, se manifestent par un ensemble
de comportements physico-chimiques distinctifs. La compréhension de ces propriétés constitue
un prérequis fondamental pour la caractérisation et la valorisation de ces matériaux dans des
applications industrielles et environnementales.
Les propriétés physico-chimiques distinctives des minéraux argileux incluent [245-247]:

e Laplasticité (comportement rhéologique en présence d'eau).

e Laporosité et le gonflement (liés a I'adsorption d'eau dans I'espace interfoliaire).

e Lasurface spécifique élevée (due a leur structure lamellaire).

e La capacité d'échange cationique - CEC (propriété électrochimique de la surface).

e Les charges superficielles (déficit de charge structural).

e La conductivité électrique (fonction de la teneur en eau et en ions).
5. L'application des argiles et minéraux argileux
Les argiles et minéraux argileux présentent un large spectre d'applications industrielles en
raison de leurs propriétés physico-chimiques uniques. Leur utilisation s'étend de la construction
aux technologies environnementales, en passant par les secteurs pharmaceutique et cosmétique
[248-251] Dans le domaine de la construction, les argiles sont principalement utilisées comme
ajouts cimentaires et dans la formulation de géopolymeéres. La kaolinite et les smectites,
notamment la bentonite, conferent aux matériaux une stabilité dimensionnelle, une résistance
mécanique accrue et une durabilité améliorée. Leur capacité de gonflement contrdlé est
exploitée pour optimiser la rhéologie des bétons et la cohésion des mortiers. Ces propriétés en
font des composants essentiels pour développer des matériaux de construction performants et
durables, répondant aux exigences techniques et environnementales modernes [252,253]. La

figure I1. 7 illustre la diversité de ces champs d'application.
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Figure I1. 7. Utilisations des argiles naturelles dans divers domaines.

I1. 2. 2. Le renfort

Les renforts sont constitués d'un matériau présentant une rigidité et une résistance mécanique
supérieures a celles de la matrice. Leur fonction principale est de conférer au composite des
propriétés mécaniques élevées, particulierement en résistance a la traction [213].

I1. 2. 2. 1. Types des renforts

Le choix du renfort dépend des propriétés ciblées pour I'application. Différentes morphologies
de fibres sont utilisées dans les composites avancés : fils, meches, segments coupés, tissus et
mats, chaque format étant adapté a des applications spécifiques [254]. Quatre types de fibres
dominent I'industrie des composites avanceés: verre, carbone, aramide et bore[68,93].

La figure 1. 8 présente une classification des différents types de renforts.

;

Figure 11. 8. Classification de différentes familles de renfort.
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I1. 2. 3. Les charges et I’additifs
La formulation des résines composites peut étre modulée par l'incorporation de produits
specifiques visant a optimiser leurs propriétés ou a réduire les codts. La proportion de ces ajouts
varie significativement selon leur nature fonctionnelle [255,256]:

1 Charges : Incorporation jusqu'a plusieurs dizaines de pourcents.

2 Additifs : Concentration typique de quelques pourcents ou moins.
L'objectif de ces modifications peut étre :

1 L'amélioration des caractéristiques mécaniques et physiques.

2 La facilitation de la mise en ceuvre et de la transformation.
I1. 2. 3. 1. Les charges
L'introduction de charges renforcantes vise a améliorer les propriétés mécaniques des matrices
polymeéres. Selon leur morphologie, ces charges se divisent en deux catégories principales,
charges sphériques et charges non sphériques [255,256]. Les charges non renforcantes servent
principalement a réduire les colts de formulation tout en maintenant les performances, ou a
conférer des propriétés spécifiques aux matrices polymeéres.
1. 2. 3. 2. Les additifs
Les additifs sont incorporés a faible concentration (généralement <5%) pour modifier des
propriétés spécifiques des matrices polymeres. Ils se classent en quatre catégories principales
[255,256] :

1 Lubrifiants et agents de démoulage.

2 Pigments et colorants.

3 Agents anti-retrait et anti-fluage.

4 Agents anti-UV

I1. 2 .4. Classification des matériaux composites
Selon la morphologie du renfort, on distingue deux familles de composites [257] :

1 Composites a fibres : Utilisant des fibres continues ou discontinues. L'orientation des
fibres permet d'ajuster les propriétés mécaniques et de générer des comportements
isotropes ou anisotropes.

2 Composites a particules : Les particules sont principalement utilisées pour renforcer des
propriétés spécifiques (rigidité, conductivité thermique).

La figure I1. 9 présente une classification systématique des matériaux composites basée sur la

nature et la morphologie du renfort.

-/ 'm=
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Figure I1. 9. Classification des matériaux composites basee sur la nature du renfort.

La figure 11. 10 illustre les différentes architectures de renforts utilisées dans les composites.

d

Figure 11. 10. Représentation de renforts dans le composite : (a) Fibres continues
unidirectionnelles, (b) Fibres courtes alignées, (c) Fibres continues multidirectionnelles (d),
Fibres continues bidirectionnelles (e), Particules, (f) Fibres courtes aléatoires.

11. 3. Procédés de fabrication des composites

Le choix des méthodes de fabrication des composites dépend de multiples critéres, incluant la
complexité géométrique, les contraintes économiques et les propriétés finales requises.
Certaines techniques conviennent a la production de série, tandis que d'autres présentent des
limitations pour les formes complexes ou des codts prohibitifs.

Une distinction fondamentale existe entre les procédés pour composites a matrice polymeére
(CMP) et ceux pour matrices métalliqgues (CMM) ou céramiques (CMC). Les CMM et CMC
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nécessitent généralement des températures de traitement elevées, excluant I'utilisation des
méthodes conventionnelles développées pour les CMP [207,212]. La sélection optimale
implique donc une analyse systémique des parametres opérationnels et des performances
visées.
I1. 3. 1. Procédés de fabrication des composites a matrice polymere (CMP)
Les techniques de fabrication des CMP se divisent en deux catégories fondamentales selon la
nature de la matrice polymére :
Il. 3. 1. 1. Procédés avec matrices thermodurcissables
Utilisant des résines a I'état liquide, ces méthodes permettent une mise en ceuvre a température
ambiante. Les principales techniques incluent [258-260]

1 Procedé de stratification manuelle.

2 Moulage par Transfert de Résine (MTR).

3 Moulage par compression.

4 Pultrusion.

5 Procéde d'infusion sous vide.

6 Traitement en autoclave.

7 Enroulement filamentaire.
I1. 3. 1. 2. Procédés avec matrices thermoplastiques
Nécessitant des températures supérieures au point de fusion de la matrice [261,262]:

1 Moulage par injection.

2 Moulage par injection-réaction renforce.

3 Thermoformage.
I1. 3. 2. Procédés de fabrication des composites a matrice métallique (CMM)
Les CMM sont élaborés principalement selon [263,264] :

1 Moulage par agitation.

2 Infiltration de préformes par métal liquide.

3 Procédeés par métallurgie des poudres.

I1. 3. 3. Procédés de fabrication des composites a matrice céramique

La fabrication des CMC exige des températures de traitement élevées, ce qui exclut
généralement les procédés par fusion. Les principales approches retenues combinent des
techniques powder-based et des méthodes de dépdt avancees [265]. La complexité de ces
procédés et leurs exigences énergétiques expliquent le colt de fabrication significativement
plus élevé des CMC comparé aux PMC et MMC [266-269].

-
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11. 4. Applications des matériaux composites

La polyvalence des matériaux composites, notamment leur rapport résistance/poids élevé, leur
durabilité et leur capacité a étre mis en forme pour des géométries complexes, leur confére un
champ d'applications extrémement vaste, touchant pratiquement tous les secteurs industriels
(Energie, électricité et électronique, Génie civil et batiment...)[270,271].

I1. 5. Facteurs influencant des composites a renfort naturel

Les performances mécaniques des biocomposites sont régies par une combinaison de facteurs
interdépendants. Les propriétés intrinseques des fibres (résistance, module) et de la matrice
(rigidité, tenacité) constituent les paramétres fondamentaux, la fibre assumant principalement
la résistance en traction tandis que la matrice conditionne le comportement en compression et
cisaillement [172]. L'efficacité de ce systeme est toutefois tributaire de I'adhésion interfaciale,
souvent problématique du fait de I'incompatibilité chimique entre fibres hydrophiles et matrices
hydrophobes. La variabilité naturelle des propriétés des fibres, leur sensibilité a I'humidité et
leur dégradation thermique lors de la transformation viennent complexifier la maitrise des
propriétés finales de ces matériaux [272].

Il. 5. 1. Influence du chargement, de I’orientation et de la longueur de la fibre sur les
composites

Les propriétés mécaniques des composites a matrice polymere sont largement gouvernéees par
les paramétres morphologiques des renforts fibreux. Le pourcentage volumique, la distribution,
I'orientation et les dimensions des fibres constituent des facteurs déterminants. Le transfert de
charge depuis la matrice vers les fibres s'effectue principalement par cisaillement interfacial,
un mécanisme dont I'efficacité dépend directement de la longueur des fibres (notion de longueur
critique), de leur orientation par rapport aux sollicitations et de la qualité de I'adhésion a
I'interface. L'orientation des fibres engendre une anisotropie marquée des propriétés
mécaniques. Les composites unidirectionnels présentent des performances exceptionnelles dans
l'axe des fibres, mais une résistance transverse réduite. A l'inverse, les composites a fibres
courtes aléatoirement orientées offrent un comportement plus isotrope, mais dont la prédiction
théorique s'avére complexe en raison de la distribution statistique des contraintes.
L'optimisation du rapport d'aspect et de I'alignement des fibres permet d'ajuster précisément le
compromis entre performances directionnelles et isotropie fonctionnelle [273-275].

I1. 5. 2. Influence des caractéristiques des fibres sur les composites

La performance mécanique des biocomposites est étroitement liée aux parametres structuraux
et morphologiques des fibres végétales. Des etudes demontrent I'existence d'une fraction

volumique optimale (environ 26-40%) [276], au-dela de laquelle les propriétés mécaniques se

- e
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dégradent en raison des dommages fibrillaires induits par les frottements internes lors de la
mise en ceuvre. La structure hétérogene des fibres, composée de régions cristallines (résistantes
mais peu réactives) et amorphes (perméables), conditionne leur comportement. Leur
hydrophilie native, attribuable aux groupes hydroxyles de la cellulose, engendre une
incompatibilité avec les matrices polymeres hydrophobes et une sensibilité a I'humidité,
accentuée par les phénomenes de gonflement interfacial. Des traitements de surface ciblés
s'averent donc nécessaires pour modifier leur chimie superficielle et optimiser I'adhésion fibre-
matrice [134].

I1. 5. 3. Stabilité thermique des fibres naturelles

La stabilité thermique des fibres naturelles constitue un parametre critique pour leur mise en
ceuvre dans les procédés de transformation des polymeéres. Leur dégradation thermique, initiée
dés 200-240°C, résulte de la décomposition différentielle de leurs constituants structuraux : les
hémicelluloses, composants les plus thermosensibles, se dégradent dés 200°C, suivies par la
cellulose autour de 240°C, tandis que la lignine présente un profil de décomposition plus étale.
Cette limitation thermique restreint leur utilisation aux matrices polyméres dont la
transformation s'effectue a basse température. Des traitements chimiques sélectifs, visant a
éliminer partiellement les hémicelluloses et la lignine, permettent d'augmenter
significativement la température de dégradation des fibres. Cette amélioration de la stabilité
thermique élargit leur champ d'application vers des procédés industriels exigeants comme le
moulage par injection et I'extrusion, tout en garantissant I'intégrité structurale des fibres durant
la fabrication des composites [277].

11. 5. 4. Influence de la porosité sur les propriétés des composites

La formation de défauts de porosité constitue une limitation majeure dans les composites a
fibres naturelles. Ces vides, issus du piégeage dair ou de composés volatils lors de
I'imprégnation, se localisent préférentiellement aux interfaces fibre/matrice et dans les zones
riches en résine. Leur genese est accentuée par des parameétres de transformation inadaptés,
notamment des vitesses de durcissement ou de refroidissement excessives [277,278]. Au-dela
d'un seuil critique estimé a 2-3% en volume, cette microporosité dégrade significativement les
performances mécaniques : réduction de la résistance statique et en fatigue, augmentation de
I'absorption d'humidité par création de chemins capillaires, et amplification de la dispersion des
propriéteés. Le contréle rigoureux des conditions de mise en ceuvre et 1'optimisation des procédés
d'impregnation s‘averent donc essentiels pour minimiser ces defauts et garantir la fiabilité des

biocomposites [279].
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I1. 5. 5. Comportement hygroscopique des fibres naturelles

L'hydrophilie intrinseque des fibres lignocellulosiques représente un défi majeur pour la
durabilité des biocomposites. Cette affinité pour lI'eau provient de I'abondance de groupes
hydroxyle (-OH) dans leur paroi cellulaire, qui forment des liaisons hydrogéne avec les
molécules d'eau atmosphériques. Le mécanisme d'absorption, initié préférentiellement aux
sections transversales des fibres, induit un gonflement différentiel a I'interface avec la matrice
polymere hydrophobe [280,281]. Cette hygroexpansiviteé génére des contraintes internes
responsables de la dégradation des propriétés mécaniques : diminution de la résistance
interfaciale, apparition de microfissures matricielles et perte de stabilité dimensionnelle. Le
prétraitement des fibres par séchage contrdlé et I'application de modifications chimiques visant
aréduire la densité de groupes hydroxyle superficiels constituent des stratégies essentielles pour
maitriser le comportement hygroscopique et améliorer les performances a long terme des

composites [282,283]. La figure Il. 11 montre les facteurs qui influencent la performance

composite.
A ‘Composition
chimique de
la fibre
Figure I1. 11. Facteurs qui influencent la performance du composite.
Conclusion

Ce chapitre a permis d’établir un cadre théorique solide sur les matériaux composites, en
mettant 1’accent sur les spécificités des renforts naturels et des matrices minérales a base
d’argile. Il ressort clairement que la performance d’un composite dépend non seulement de la

nature de ses constituants, mais aussi de leurs interactions interfaciales et de la qualité de leur
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mise en ceuvre. Les fibres végétales, bien que sensibles a I’humidité et a la chaleur, offrent un
potentiel réel lorsqu’elles sont correctement traitées et intégrées dans une matrice adaptée. Ces
éléments théoriques guident directement le choix des formulations et des méthodologies

adoptées dans la partie expérimentale de cette thése.
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Introduction

Ce chapitre décrit I’ensemble des procédures expérimentales mises en ceuvre pour €laborer et
caractériser les composites étudiés. Il commence par la caractérisation physico-chimique et
géotechnique de I’argile utilisée comme matrice de base, incluant les mesures de pH, de teneur
en eau, d’indice de gonflement, et de limites d’ Atterberg. Les fibres de Cynodon dactylon sont
ensuite préparées et soumises a des traitements de surface (alcalinisation au NaOH et oxydation
au KMnOs.). La formulation des composites, leur mise en forme et les méthodes de
caractérisation par DRX, FRX, ATG, IRTF, MEB et essais mécaniques (compression et
flexion).

I11. 1. Matériels et méthodes

IIIL. 1. 1. Caractérisation de I’argile

I11. 1. 1. 1. Préparation de I’échantillon argileux

Les échantillons d'argile ont été prélevés dans la région de Soubella (Figure 111.1), située dans
la wilaya de M'Sila, au sud de 1'Algérie. Cette localité se trouve au coeur des Hauts Plateaux
algériens, dans une zone géographique stratégique qui forme une charniére entre le Tell au nord
et I'Atlas saharien au sud. La région de Soubella s'inscrit plus particuliérement dans le contexte
géomorphologique du Hodna, dont elle partage les caractéristiques structurales et

sédimentologiques.
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Figure I11. 1. Localisation de Soubella.

Protocole de préparation des échantillons d*argile
L'échantillon brut a été soumis & une séquence standardisée de préparation mécanique. Le
protocole expérimental a comporté les étapes suivantes :

1 Réduction dimensionnelle des roches argileuses par concassage au mortier.

2 Séchage statique en étuve a 60 °C pendant 24 heures.
3 Broyage mécanique des fragments desséchés.
4

Tamisage sur tamis de 50 pm pour obtenir une fraction pulvérulente homogeéne.

Cette préparation rigoureuse permet d'obtenir une poudre argileuse normalisée, prérequis
essentiel pour les caractérisations ultérieures.
I11. 1. 1. 2. Détermination du pH
La mesure du pH est essentielle pour caractériser le comportement acido-basique des argiles en
milieu aqueux. Le protocole expérimental suit la procédure normalisée suivante [284] :

1 Préparation d'une suspension a 10% (m/v) dans I'eau distillee.

2 Equilibration pendant 4 heures a température controlée (25 + 1°C).

3 Homogénéisation par agitation magnétique avant mesure.

4 Lecture directe au pH-métre (HANNA, pH210 fabriquée en Italie) étalonné.
Cette méthode permet de quantifier le potentiel d'échange ionique et les propriétés de surface
de la fraction argileuse.
I11. 1. 1. 3. Taux d’humidité
La quantification de I'numidité est réalisée par la méthode gravimétrique par étuvage. Le
protocole consiste a soumettre I'échantillon humide a une température de 105 + 5 °C pendant
24 heures, jusqu'a I'obtention d'une masse constante [284]. La masse séche (M;) ainsi obtenue
correspond a la masse des particules solides apres élimination compléte de I'eau libre. Le taux

d'’humidité (W) est calculé selon la relation (1) et (2) :

H(%) = (%) x 100 1)
H(%) = (mtmi) X 100 @)

Mgy - Masse d'eau ().

m, . masse de I'échantillon sec (g).
m; : masse de I'échantillon humide (g).

I11. 1. 1. 4. Indice de gonflement

..
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La capacité de gonflement des argiles est évaluée par un essai de sédimentomeétrie. Le protocole
expérimental suit la séquence suivante[285] :

1 Introduction de 50 mL d'eau distillée dans une éprouvette graduée de 100 mL.

2 Addition de 0,5 g d'argile et homogénéisation.

3 Repos de 45 minutes pour hydratation initiale.

4 Ajout complémentaire de 0,5 g d'argile.

5 Lecture du volume final apres stabilisation (2 heures).
La différence volumétriqgue mesurée quantifie le potentiel de gonflement, lié a la pénétration
des molécules d'eau dans I'espace interfoliaire des minéraux argileux.

L’indice de gonflement est mesuré par la formule (3) :

(volume de gonflementx50)
—— 3)
(50—humidité)

Indice de gonflement (%) =
1. 1. 1. 5. Perte au feu
La perte au feu (LOI, Loss On Ignition) est un essai thermogravimétrique standardisé qui
quantifie la perte massique d'un matériau aprés calcination a 1100°C. Cette analyse mesure la
teneur en constituants volatils (eau liée, carbonates, matiere organique) Réalisée dans un creuset
en porcelaine avec un protocole de chauffage controlé, cette caractérisation fournit des
informations cruciales sur la composition minéralogique et la pureté des argiles[286]. En

calculant la différence entre la masse initiale (P1) et la masse apres calcination (P2), selon la

formule (4) :

PAF = (222) x 100 (4)
I11. 1. 1. 6. Paramétres géotechnique de I’argile
I11.1. 1. 6. 1. Limite d’Atterberg
Les limites d'Atterberg constituent un essai géotechnique fondamental permettant de
caractériser le comportement hydromécanique des sols fins. Cette analyse, réalisée selon le
référentiel normatif francais (NF P 94-051), détermine les teneurs en eau critiques qui
délimitent les états de consistance d'un matériau [287].
I11. 1. 1. 6. 2. Limite de liquidité (W)
Par définition, la limite de liquidité correspond a la teneur en eau pour laquelle la fermeture
d'une rainure standardisée se produit en exactement 25 chocs. L'essai consiste a déposer une
pate de matériau dans une coupelle, puis a y tracer une rainure a l'aide d'un outil en V. La
coupelle est ensuite soumise a des chocs répétés jusqu'a ce que la rainure se referme sur une
longueur de 1 cm. La teneur en eau de I'échantillon est alors mesurée a ce moment preécis,

définissant ainsi la limite de liquidité du matériau.
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I11. 1. 1. 6. 3. Limite de plasticité (Wp)

La limite de plasticité (Wp) marque la transition entre I'état solide et I'état plastique d'un

matériau. L'essai consiste a fagonner une boulette de pate, puis a la rouler manuellement sur

une plaque lisse jusqu'a I'obtention d'un cylindre de 3 mm £ 0,5 mm de diamétre et 10 cm de

longueur. La limite de plasticité est définie comme la teneur en eau du rouleau lorsqu'il

commence a se fissurer a ce diametre critique.

I11. 1. 1. 6. 4. L'indice de plasticité (IP)

L'indice de plasticité (IP) est une grandeur numérique fondamentale en mécanique des sols,

représentant I'étendue du domaine de plasticité d'un matériau. Il se calcule par la différence

arithmétique entre la limite de liquidité (W) et la limite de plasticité (W), selon la formule (5):
IP = W, — W, (5)

Cet indice quantifie l'intervalle des teneurs en eau pour lequel le matériau présente un

comportement plastique, constituant un parametre essentiel pour la classification et I'étude du

comportement rhéologique des sols argileux.

I11. 1. 1. 6. 5. Mesure de la taille des particules par diffraction laser

La diffraction laser permet d'évaluer la taille et la répartition des particules dans les poudres,

dans le but de prédire le comportement de la poudre lors d'un processus spécifique. Cette

méthode repose sur les échanges entre un groupe de particules et le rayon laser. Le granulometre

Mastersizer modele 3000 a été utilisé pour mesurer la taille des particules de notre matériau,

avec une distribution granulométrique de 10 nm a 3,5 mm. La figure Ill. 2. Présenté les

déférentes étapes de préparations et caractérisation des argiles.

1. Paramétres

géotechnique de P’argile
@ (WLWp,ctlp).
] 2. Parametres physico-
chimiques (pH, W%...).

Y, I _

'\"J\J\}h"l"\l!:.l«uq P sn

2 Then

Figure I11. 2. Préparation et caractérisation des échantillons des argiles.
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I11. 1. 2. Traitement de fibre

I11. 1. 2. 1. Cynodon dactylon

Le Cynodon dactylon est une plante herbacée largement répandue dont les fibres présentent une
composition organique riche en cellulose, hémicellulose et lignine [288]. Le traitement de ces
fibres (déegommage, modification chimique ou physique) permet d’améliorer leurs propriétés
mécaniques et hydrophobes, ouvrant ainsi des applications innovantes dans les matériaux
composites [289]. Son utilisation dans 1’industrie (textile, emballage, construction) offre une
alternative durable aux ressources non renouvelables. Les recherches récentes soulignent son
potentiel comme renfort écologique dans les biopolymeres, réduisant I’impact environnemental
[290]. Cependant, des défis persistent, notamment sa sensibilité a I’humidité et son adhésion
limitée aux matrices synthétiques [291]. Des traitements alcalins ou a I’acide acétique
améliorent ces propriétés [292]. La valorisation du Cynodon dactylon s’inscrit dans une logique
d’économie circulaire, avec un marché prometteur estimé a 6,3 % de croissance annuelle pour
les biocomposites [293].

I11. 1. 2. 2. Préparation des fibres de Cyandon dactylon

Les fibres de Cynodon dactylon utilisées dans cette étude proviennent de la region de M’sila.
I11. 1. 2. 3. Extraction des constituants des fibres de Cynodon dactylon selon la méthode
de Klason.

Le protocole d’extraction des composants lignocellulosiques des fibres de Cynodon dactylon
suit la méthode standardisée de Clason, adaptée a 1’analyse quantitative des biopolymeéres. Dans
un premier temps, les fibres subissent un prétraitement alcalin (1 % NaOH, 2 h a température
ambiante) afin d’éliminer les cires, les graisses et autres impuretés de surface. L’holocellulose
(mélange de cellulose et d’hémicelluloses) est ensuite extraite par traitement avec une solution
de NaOH 1 % a 80 °C pendant 2 h, suivi d’un blanchiment itératif a 1’aide d’un mélange
NaClO/NaOH/acide acétique (1:1:3) jusqu’a obtention d’une pate blanche. La cellulose pure
est isolée par dissolution de 1’holocellulose dans une solution de KOH 24 % pendant 17 h sous
agitation, puis neutralisation, filtration et lavages successifs (eau distillée, acide acétique dilué,
éthanol). Les hémicelluloses sont récupérees a partir du filtrat de cette étape, neutralisé a pH
acide (acide acétique 50 %), puis précipitées et lavées a 1’éthanol. La lignine résiduelle est
quantifiée aprés hydrolyse acide en deux étapes : attaque initiale avec H2SO4 concentré (72 %)
a 25 °C (2 h), puis dilution a 3 % et réaction en reflux a 100 °C pendant 6 h. Apres filtration,
lavage a I’ecau chaude et séchage a 105 °C, la lignine insoluble est pesée. Enfin, les matieres
grasses sont extraites par solvatation au dichlorométhane pendant 24 h, suivie d’une

évaporation sous pression réduite (rotavapor) et d’une pesée du résidu [294].

. L



Chapitre 111 Matériaux et méthodes

La figure Ill. 3, présente le protocole d'extraction des constituants des fibres de Cynodon

dactylon selon la méthode Klason.

NaOH 1%, 2h,
T ambiante

Blanchiment | H,S0,(72%)
NaClO/NaOH/CH;COOH | | H,S0,(3%)
neutralisation par

(CH;COOH) |
. . o

Figure 111. 3. Protocole d’extraction des constituants des fibres de Cynodon dactylon
(Méthode Klason).

I11. 1. 2. 4. Traitement alcalin (NaOH) [295].

Les fibres de Cynodon dactylon (chiendent) coupées ont été traitées pendant 4 heures dans des
solutions de NaOH (M = 39,99 g.mol?, d = 2,13 g.cm™, Sigma-Aldrich) a différentes
concentrations (2%, 4%, 6% et 8% m/v), avec un ratio masse fibre/solution de 1:100 m/v. Apres
traitement, les fibres ont été lavées a I'eau (distillée ou du robinet) pour éliminer I'excés de
NaOH, puis neutralisées jusqu'a pH = 7 en utilisant de la phénolphtaléine comme indicateur.
Les traces résiduelles de NaOH ont ensuite été neutralisées par immersion dans une solution
d'acide sulfurique a 1% pendant 10 minutes (M = 98.079 g.mol?, d = 1,83 g.cm=, p = 98 %,
Sigma-Aldrich), suivie d'un ringage abondant a I'eau distillée. Les échantillons ont finalement
été séchés dans une étuve a 60°C pendant 6 heures. L'élimination complete de la soude a été
controlée par test a la phénolphtaléine, un indicateur colorimétrique spécifique des milieux

alcalins. Le tableau I11. 1 présent la liste des abréviations utilisées.

Tableau I11. 1. Liste des abréviations utilisées pour le traitement alcalin (NaOH).

Abréviation | Traitement chimique utilisé

CDNT Fibres de Cynodon dactylon non traitées.
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CDA2 Fibres de Cynodon dactylon traitées par 2% de NaOH
CDA4 Fibres de Cynodon dactylon traitées par 4% de NaOH
CDAG6 Fibres de Cynodon dactylon traitées par 6% de NaOH
CDAS8 Fibres de Cynodon dactylon traitées par 8% de NaOH

I11. 1. 2. 5. Traitement au permanganate (KMnOa4)

Les fibres traitées par NaOH ont été trempées 3 minutes dans une solution de KMnQO4 (M =
158,034 g.mol, d = 2,7 g.cm3, Sigma-Aldrich, Etats-Unis) des concentrations différents 0.1%
et 0.25% (m/v) [296], le rapport fibre/solution utilisé est 1 :100 (m/v). La figure 1I. 5 montre
les échantillons traitées et non traitées de fibres de Cyandon dactylon et le tableau I11. 2 présente

la liste des abréviations utilisées.

5 —
Ve N - ~N
Lavage ATG
Séchage DRX  Xel
- B b ! \ L =
royage =< MEB-EDX / ES
L Tamisage IRTF Y-
< o
80 pm ) & E
Lavage et Traitement KMnO,

01% et 0250 3 3 m
séchage . avee NaOH ‘ de 0,01% et 0,25% 3 min
—)
| ‘-(\_— ; =] \‘_{\h -
~ NaOH NaOH NaOH N On

de 2% a de 4% & de 6% a
4h ! 4h

4h

de 8% a
4h

|

Les racines de Cynodon Fibres de odon
dactylon (chiendent) non traitée (brute).

Figure 111. 4. Fibres de Cyandon traitées et non traitees.

Tableau I11. 2. Liste des abréviations utilisée pour le traitement au permanganate (KMnOa).

Abréviation | Traitement chimique utilisé

CDAB8K1 |Fibres de Cynodon dactylon traitées par 8% de NaOH et 0.1% de KMnQOa4
CDAB8K?25 |Fibres de Cynodon dactylon traitées par 8% de NaOH et 0.25% de KMnQO4
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I11. 2. Préparation de composite
I11. 2. 1. Matrice et renfort

1 Argile
L'argile utilisée est originaire de la région de Soubella (M'Sila, Algérie). Le matériau a eté
préalablement tamisé a 100 um. Sa caractérisation a inclu I'analyse granulométrique selon les
normes NF, la détermination des limites d'Atterberg et de I'indice de plasticité (NF P 94-051),
une analyse chimique par fluorescence X (FRX) et mineralogique par diffraction des rayons X
(DRX).

2 Ciment
Le ciment employé est un ciment Portland de type CEM | 42,5N-SR3, caractérisé par sa
résistance ¢€levée aux sulfates (CRS). Il a été fourni par la cimenterie de Lafarge M’Sila,
Algérie. En tant que liant hydraulique principal, il a été incorporé dans les formulations
composites pour assurer la cohésion matricielle et développer les résistances mécaniques
initiales.

3 Chaux
La chaux utilisée dans cette étude est une chaux vive produite par l'unité de Saida en Algérie.
Sa composition chimique détaillée est présentée dans le tableau Ill. 3. Ce liant, fabriqué
spécifiqguement par l'unité de chaux algérienne, fait I'objet d'une caractérisation chimique
exhaustive.

4 Fumée de silice (FS)
La fumée de silice utilisée dans cette étude a été fournie par Master Builders Solutions Algeria
(BASF Algérie). Ce sous-produit industriel, également désigné sous le nom de microsilice, est
reconnu pour son role majeur dans I’amélioration de I’adhésion entre la pate cimentaire et les
granulats [297] . En raison de ses propriétés pouzzolaniques et de sa finesse particulaire, elle a
été incorporée en tant que substituant partiel dans la formulation de bétons a hautes
performances [298].Les compositions chimiques et les propriétés physiques du ciment, chaux
et de la fumée de silice (FS) utilisés sont présentées dans le tableau Il1. 3.

Tableau I11. 3. Compositions chimiques et les propriétés physiques du ciment utilise.

Oxydes (9 CaO | SiO2 AlO3 | Fe203 | MgO | SOs | K20 Na;O | CaCOs | Loss | SSB(cm?.g%) | p (g.cm™)

Ciment | 63,63 | 21,54 4,31 4,50 1,47 1,54 | 0,35 0,07 _ 0,07 3981 3,15

FS 0,99 92,94 0,367 0,042 0,434 00 0,899 | 1,909 _ 4,86 24000 2,20

Chaux _ 4,5- _ _
<83,3 | <2,5 <15 <2 <0,5 <25 05 <10 _
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5 Eau
L'eau utilisée pour la formulation des composites est une eau potable, maintenue a une
température contrélée de 20 + 2 °C. Sa qualité est conforme aux exigences de la norme NF P
18-404, qui specifie les criteres de qualité des eaux destinées a la fabrication des bétons et
mortiers.

6 Fibres de renfort
Cette étude utilise des fibres de Cyandon dactylon comme renfort. Ces fibres ont subi deux
conditions distinctes : certaines ont été incorporées a I'état naturel, tandis que d'autres ont
préalablement été traitées chimiquement, via une succession de bains de NaOH et de KMnOea,
afin de modifier leurs propriétés de surface avant leur incorporation dans la matrice.
I11. 2. 2. Formulation et fabrication du composite
L'argile naturelle a préalablement été tamisée a 100 um et séchée a 65 + 2 °C pendant 24 heures
pour éliminer toute humidité résiduelle [299]. Différents pourcentages massiques de chaux vive
(3%, 5 %, 7 %, 9 %, 12 %, 15% m/m) ont été incorporés afin de déterminer la teneur optimale
pour la stabilisation, la résistance en compression constituant le critere d'évaluation principal.
La teneur en eau du mélange a été déterminée par la formule (6) correspondant & la moyenne
des limites d'Atterberg [300].

W(%) = (W, — Wp)/2 (6)

ou,
W, Limite de liquidité, et W, limite de plasticité.
Le mélangeage initial des composants secs (argile et chaux) a été réalisé pendant 2 minutes,
suivi de I'ajout d'eau et d'un malaxage manuel supplémentaire de 2 minutes jusqu'a I'obtention
d'une pate homogéne.
Les mélanges ont été moulés manuellement dans des moules prismatiques (4x4x16 cm3),
séchés a l'air libre pendant 72 heures, puis démoulés et durcis pendant 7 jours a 65 °C en sacs
plastiques hermétiques [301]. Une démarche similaire a ensuite été adoptée pour établir la

proportion idéale de ciment dans le melange argileux.

Pour la formulation composite, I'argile séche a été mélangée avec 10 % de chaux vive et 5 %
de fumée de silice. Les fibres, préalablement traitées au NaOH et KMnOs, ont été incorporées
selon un protocole séquentiel : mélange initial des liants, ajout de l'eau de gachage,
incorporation des fibres et de I'argile, puis homogénéisation finale avec de la chaux pré-saturée.
Trois éprouvettes ont été testées par formulation. Le tableau Ill. 4 présente la liste des

abréviations des formulations utilisées dans ce travail.
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Tableau I11. 4. Liste des abréviations utilisées pour le composites.

Formulations

AV Argile verte + 12% Ciment+ 9% Chaux + 5% Fume de silice
AVENT AV + 3% Fibre de Cynodon non traité

AVFT2 AV + 3% Fibre de Cynodon traité NaOH 2 %

AVFT4 AV + 3% Fibre de Cynodon traité NaOH 4 %

AVFT6 AV + 3% Fibre de Cynodon traité NaOH 6%

AVFTS8 AV + 3% Fibre de Cynodon traité NaOH 8%

AVFT801 AV + 3% Fibre de Cynodon traité NaOH 8 % et 0,1 % KMnO4
AVFT8025 AV + 3% Fibre de Cynodon traité NaOH 8 % et 0,25 % KMnO4

I11. 3. Méthode des caractérisations

I11. 3. 1. La diffraction des rayons X (DRX)

L'analyse par diffraction des rayons X permet d'obtenir des données sur la structure cristalline
d'un matériau. Les poudres ont été analysées pour détecter les phases cristallines en utilisant un
diffractométre Briker D8 ADVANCE, qui est fabriqué en Karlsruhe, Allemagne. En utilisant
Rayonnement Cu-Ka (A = 1,5418 A). L’indice de cristallisation de la cellulose exprimé par la
formule (7) [302].

Crl (%) = (=) x 100 (7)
Too2
Ou,
o2 L’intensité de cellulose.

I, Indique l'intensité attribuée a la phase amorphe.

I11. 3. 2. Fluorescence de rayon X

Les compositions chimiques des échantillons ont été déterminées par spectrométrie X-ray
fluorescence type Bruker S8 TIGER 4 kW fabriquée en Karlsruhe, Allemagne.

I11. 3. 3. Analyse thermogravimétrique

Le comportement thermique des échantillons (analyse thermogravimétriqgue ATG) a été réalisé
a l'aide d'un analyseur TA-60 WS (Shimadzu Corp. ; Kyoto, Japon) avec une vitesse de chauffe
de 10 °C/min. Les échantillons ont eté examines sous un flux d'azote (80 mL/min) sur une plage
de température de 30 a 1000 °C.

I11. 3. 4. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF)

>
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Les spectres infrarouges a transformée de Fourier (IRTF) ont été effectués a 1’aide d’un
appareil de type Shimadzu FTIR-8300 (Shimadzu Corp. ; Kyoto, Japon) dans la gamme des
longueurs d’onde de 400 cm™ a 4000 cm™.

I11. 3. 4. Propriétés mécaniques

I11. 3. 4. 1. Essais de compression

La caractérisation mécanique a été réalisée sur une presse automatique de compression

(Automax 5, Italie) d'une capacité de 250 kN. Des éprouvettes de géométries variees (cubiques

et prismatiques) ont été sollicitées en compression uniaxiale avec une vitesse de chargement

constante de 0,05 kN/s. La déformation axiale a été mesurée a l'aide d'un capteur de

déplacement de 20 mm de course. Conformément a la norme ASTM C39M-03, un facteur de

correction de 0,87 a été appliqué pour tenir compte du rapport hauteur/diamétre non standard

des éprouvettes. La résistance a la compression (Rc) a été selon la formule (8)
Re=(5=) @

ou,

Fc, max la charge maximale (N).

S la surface transversale initiale de I'échantillon (mm?).

I11. 3. 4. 2. Essais de flexion

L'évaluation des propriétés mécaniques a été réalisée sur une machine de traction-compression

Automax Multitest (fabriquée en Italie), d'une capacité de 100 kN. Conformément a la norme

NF EN 196-1, des essais de flexion trois points ont été effectués sur des éprouvettes

prismatiques de dimensions 4 x 4 x 16 cm3, avec une vitesse de chargement constante de 0,5

mm/min. La résistance a la flexion o , exprimée en MPa, est calculée par la formule (9) :
3.F.L

Of = Jbn2 ©)

Le module d'élasticité en flexion E, également en MPa, est obtenu par formule (10) :

__ FIL3
f ™ 481c

(10)

Ou F représente la charge maximale appliquée (N), L la distance entre appuis (mm), b la largeur
et h la hauteur de I'éprouvette (mm)., I désigne le moment d'inertie de la section (mm*) et 5 la
fleche mesurée au point d'application de la charge (mm). Ces deux grandeurs caractérisent

respectivement la résistance et la rigidité du matériau sous sollicitation de flexion.
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Conclusion

L’approche méthodologique adoptée dans ce chapitre repose sur une combinaison de
techniques standardisées et de protocoles spécifiques adaptés aux matériaux biosourcés. La
caractérisation multidimensionnelle (minéralogique, chimique, thermique, morphologique et
mécanique) permet une compréhension holistique des matériaux étudiés. Les traitements
appliqués aux fibres, ainsi que I’optimisation de la matrice (ciment, chaux, fumée de silice), ont
été soigneusement documentés pour faciliter I’interprétation des performances mécaniques.
Cette rigueur expérimentale constitue la pierre angulaire de I’analyse des résultats du Chapitre
V.
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Chapitre IV Resultats et discussion

Introduction

Ce chapitre expose et interprete les résultats des analyses menées sur 1’argile constitutive de la
matrice, les fibres de Cynodon dactylon, traitées ou non, et les matériaux composites elaborés.
La caractérisation quantitative initiale porte sur les propriétés physiques, chimiques et
géotechniques de I’argile. Les fibres sont ensuite étudiées par des techniques de caractérisations
avancées, incluant la diffraction des rayons X (DRX), la fluorescence X (FRX) pour I’analyse
¢lémentaire, I’analyse thermogravimétrique (ATG) et la spectroscopie infrarouge a transformée
de Fourier (IRTF). La morphologie des fibres est approfondie par microscopie électronique a
balayage (MEB). Par la suite, I’effet des traitements chimiques sur les performances
mécaniques des composites est évalué via des essais de compression et de flexion. Cette
démarche intégrée permet d’établir un lien entre les modifications structurales induites par les
traitements et les propriétés mécaniques finales des matériaux composites.

IV .1. Parametres physico-chimiques
IV. 1. 1. Parametres physicochimiques

Le Tableau 1V. 1 présente les caractéristiques physico-chimiques de 1’échantillon d’argile
étudié. La valeur du pH, égale a 7,84, indique un caractére Iégerement basique, ce qui peut étre
attribué a la présence de sels solubles tels que les carbonates, les bicarbonates ou encore les
silicates alcalins, freguemment rencontrés dans les formations argileuses [303]. La teneur en
humidité, mesurée a 1,52 %, est trés faible, ce qui reflete un comportement peu hygroscopique
et suggere une faible porosité accessible a I’eau a 1’état ambiant [284,304]. La perte au feu
(PAF), déterminée aprés calcination a 1100 °C, s’éleve a 21,13 %. Cette valeur relativement
élevée témoigne probablement de la décomposition thermique de minéraux carbonatés (comme
la calcite) ainsi que de la déshydroxylation de phyllosilicates (hotamment les minéraux argileux
tels que la kaolinite ou la montmorillonite), phénomenes courants dans les argiles contenant des
phases secondaires. Enfin, I’indice de gonflement, évalué a 3,22 %, permet, selon la
classification de Holtz et al. [305], de classer cette argile comme faiblement gonflante. Cette
faible expansion confirme la stabilité dimensionnelle du matériau en présence d’eau, un atout
pour son utilisation dans les matériaux de construction.

Tableau 1V. 1. Parametres physico-chimique de I’argile.

Parametre pH H (%) Ig (%) PAF

Argile verte 7.84 1.52 3.22 21.13
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IV. 1. 2. Paramétres géotechniques de I’argile

Les caractéristiques de plasticité de 1’argile étudiée ont été déterminées conformément aux
essais normalisés d’Atterberg. La limite de liquidité (W) est de 24,85 %, la limite de plasticité
(Wp) de 18,55 %, ce qui donne un indice de plasticité de 6,3 %. Selon la classification
géotechnique d’Atterberg, un indice de plasticité inférieur a 7 % caractérise une argile trés
faiblement plastique, souvent classée comme sable argileux [306-308].

Cette faible plasticité peut étre attribuée a la nature minéralogique de la fraction argileuse. En
effet, les minéraux argileux tels que la kaolinite, I’illite et surtout la smectite présentent des
comportements plastiques tres contrastés en raison de leurs différences structurales et de leur
capacité d’échange cationique [309]. La faible teneur en smectite dans notre échantillon
expliquerait probablement cette valeur réduite d’IP. Par ailleurs, la littérature indique que les
argiles dont I’indice de plasticité est inférieur a 10 % sont généralement peu adaptées a la
fabrication céramique, car leur faible cohésion et leur faible retrait contrdlé augmentent le
risque de fissuration pendant le séchage ou la mise en forme [310,311].

Le tableau IV.2 récapitule 1’ensemble des parametres géotechniques obtenus pour les
échantillons d’argile étudiés.

Tableau IV. 2. Paramétres géotechniques de 1’ argile.

Parametres Plasticité Liquiditeé Indice de plasticité

Argile verte 18.55 24.85 6,3

IV. 1. 3. Granulométrie par laser

Le tableau IV.3 présente la distribution granulométrique cumulée de notre échantillon (voir
figure IV.1). Les résultats montrent que 10 % des particules d’argile verte ont un diametre
inférieur 2 0,89 um (D10), témoignant de la présence de particules trés fines. La valeur médiane
(D50) est de 6,28 um, indiquant que la moitié des particules ont un diamétre inférieur a cette
taille. Par ailleurs, 90 % des particules mesurent moins de 40,6 um (D90), ce qui traduit une
distribution granulométrique relativement étendue. La surface spécifique, évaluée a 0,8371
m2/g, est élevée, caractéristique typique des argiles, et reflete une grande surface de contact
potentielle pour les réactions physico-chimiques. Cette granulométrie fine associée a une
surface spécifique importante contribue favorablement aux propriétés de liaison et a la réactivité
de l’argile lorsqu’elle est utilisée dans des matériaux composites.

Tableau IV. 3. Distribution granulométrie.

D10 pm D50 pm D90 pm surface spécifique cm? .g*
Argi|e verte 0.89 6.28 40.6 0.8371

- '




Chapitre IV Resultats et discussion

1004 J—— Argile verte ;/- B o

I -/ 1
: a7 :
80 - : .. : :
@ D 103 /./ D 505 D 905
e_, I 1 [
2 N . .
= 60 - | : :
: |7 s s
g . : :
2 " | |
59 | |
° . 1 1 1
> 1T | |
ll l I :
20 + f | : :
- 1 | I
0 ; : : : i , : : i

0 20 40 60 80 100

Diamétre (um)

Figure IV. 1. Analyses granulométrique de | * argile.
IV. 1. 3. Diffraction des rayons X

L’analyse du diffractogramme des rayons X (Figure IV. 2) révele la présence de deux phases
minéralogiques majeures : le quartz (SiO:) et la calcite (CaCOs). Ces composés se manifestent
par des pics de diffraction intenses et bien définis, caractéristiques de leurs structures cristallines
respectives. Cette dualit¢ minéralogique confirme le caractere hétérogene de 1’échantillon
étudié. Selon les résultats quantitatifs issus de la diffraction des rayons X (Tableau IV. 4), la
fraction fine de I’argile contient 38,76 % de calcite et 29,42 % de quartz, qui constituent ainsi
les principales impuretés non argileuses présentes dans le matériau. Ces données corroborent
les observations antérieures, notamment celles relatives a la perte au feu élevée et au pH
légérement basique, tous deux indicatifs d’une forte teneur en carbonates. La présence
significative de SiO: sous forme de quartz renforce également I’hypothése d’une matrice

argileuse diluée par des minéraux détritiques siliceux.

Tableau IV. 4. Compositions minéralogiques.

Calcite | Dolomite | Sidérite | Ankérite | Magnésite | Quartz | Pyrite | Illite | Kaolinite | Albite | Anorthite | K- CO2_DRX
Feldspar
Argile | 38,67 0 0 0 0,29 29,38 | 0,2 25,06 | 3,01 0,93 0,12 2,33 17,16

verte
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C: Calcite
Q: Quartz C
K: Kaolinite
I: Illite
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Figure IV. 2. Diffractogramme des rayons X.
IV. 1. 4. Compositions chimiques

Le Tableau IV.5 présente les résultats de 1’analyse chimique ¢lémentaire (par fluorescence X)
de I’échantillon d’argile. L’interprétation de ces données montre que les oxydes majeurs sont
la silice (Si02) et ’alumine (Al2Os), avec des teneurs respectives de 40,43 % et 15,43 %. Cette
prédominance confirme le caractére aluminosilicaté du matériau [312,313]. Par ailleurs, la
teneur élevée en oxyde de calcium (CaO = 13,53 %) suggere une forte présence de carbonate
de calcium (calcite, CaCOs), cohérente avec les résultats de la diffraction X et le pH 1égérement
basique observés précédemment. Le rapport massique Al-0/SiO-, égal a 0,38, est relativement
faible. Bien que ce rapport soit parfois utilisé de maniere empirique pour estimer la perméabilité
ou la compacité d’un matériau argileux, il convient de noter qu’il ne constitue pas un indicateur
direct de la perméabilité a ’eau. Cependant, sa faible valeur peut étre corrélée a la faible teneur
en eau a 1’état naturel (H = 1,52 %) [314,315], qui reflete probablement une porosité réduite et
une faible hygroscopicité. Le rapport molaire SiO2/Al:Os, calculé a partir des teneurs
massiques, est de 2,62. Cette valeur, légerement inférieure a celle typiquement observée pour
les bentonites (environ 2,7) [316], indique une faible substitution isomorphique de Si** par Al**
dans les feuillets tétraé¢driques, et suggere la présence d’une proportion non négligeable de
quartz (Si102) en tant que phase non argileuse, comme confirmé par la DRX. Enfin, la somme
des autres oxydes notamment Fe.Os, MgO, K20 et Na:O atteint 10,53 %, ce qui confirme que

I’argile étudiée n’est pas pure, mais contient des minéraux accessoires ou des impuretés
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détritiques [317,318]. Notons que la notation « NaO » dans les données brutes devrait étre
corrigée en Na.O, conformément a la nomenclature standard des oxydes en chimie des
matériaux.

Tableau IV. 5. Compositions chimiques.

SiO2

Al203

Fe203

Cao

MgO

SO3

P20s

K20

Na20O

TiO2

Mn203

SrO»

Zn0O

Cr203

LOSS

Argile
verte

40,43

15,432

5,194

13,531

2,388

0,132

0,111

2,76

0,188

0,768

0,044

0,051

0,012

0,014

18,83

IV. 1. 5. Analyses thermogravimétriques

Le courbe d’analyse thermogravimétrique (ATG) de I’argile verte est présentée dans la figure
IV.3. L’interprétation de ce thermogramme révele plusieurs étapes de perte massique,
attribuables a des phénomenes physico-chimiques distincts. Une premiére perte de masse, de
I’ordre de 2,3 %, est observée entre 30 °C et 100 °C. Elle est attribuée a I’élimination de 1’eau
hygroscopique adsorbée a la surface des particules [319]. Entre 200 °C et 700 °C, une seconde
diminution de masse, évaluée a 4,75 %, est principalement liée a la désorption de I’eau
interfeuillets ainsi qu’a I’expulsion de 1’eau capillaire résiduelle [320]. Dans la plage 300-500
°C, une légeére décroissance supplémentaire peut étre associée a la décomposition de la matiere
organique résiduelle. Cependant, la déshydroxylation de la kaolinite, qui conduit a la formation
de métakaolinite , se produit typiquement entre 500 °C et 600 °C, et non entre 300 °C et 500
°C [304,321-324]. Cette réaction endothermique irréversible représente une perte massique
significative, correspondant a I’élimination des groupements hydroxyles structuraux. Enfin, une
quatrieme perte de masse, de 0,36 %, est détectée entre 700 °C et 900 °C. Elle est attribuée a la
déshydroxylation tardive de I’illite et, éventuellement, au debut de la décomposition des
carbonates résiduels. La transformation de I’illite a haute température peut conduire a la
formation de phases comme la spinelle ou la mullite, bien que ces minéraux ne soient
généralement stables qu’au-dela de 950-1000 °C [322,323,325,326]. Il est donc peu probable
que ces phases soient déja présentes a 900 °C ; la perte observée refléte plutét la fin des réactions
de déshydroxylation. Sur I’ensemble de la gamme étudiée (jusqu’a 900 °C), la perte massique
totale s’¢leve a 20,11 %, ce qui témoigne de différences notables dans leur teneur en eau
structurale, en matiere organique et en minéraux hydrates. Le tableau V. 6 présente 1’analyse

thermogravimétrique de 1’argile.
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Figure 1V. 3. Thermogramme de l'argile.
Tableau 1V. 6. L’analyse thermogravimétrique de 1’ argile.
Température (°C) Argile verte Observations
30-100 2,3% Perte d'eau hygroscopique
200-700 4.75 % Déshydroxylation de la kaolinite
700-900 10.36 % Formation de mullite ou la Spinelle
[322,323,325,326]

IV. 1. 6. Analyse par spectroscopie infrarouge

Le spectre infrarouge a transformee de Fourier (IRTF) de I’échantillon d’argile, présenté dans
la figure 1V. 4, révéle plusieurs bandes d’absorption caractéristiques des groupements
fonctionnels présents dans les phases minéralogiques constitutives. Une large bande située dans
larégion 3200-3700 cm™ est attribuée aux vibrations d’élongation des groupements hydroxyles
(-OH). Plus précisément, les pics observés a 3620 cm™ et 3417 cm™! correspondent
respectivement aux -OH structuraux de la kaolinite et a I’eau adsorbée ou interfeuillets [327].
La présence d’un pic a 1800 cm™, dans la région 1790 -1815 cm™, est attribuée aux vibrations
d’¢longation de la liaison C=0, probablement issues de composés carbonatés ou de matiere
organique résiduelle [328]. Le pic a 1440 cm™ est quant a lui associé aux vibrations de
déformation des groupes -CHs, ce qui suggere une faible teneur en matiére organique [329].
La bande intense située a 1024 cm™! correspond aux vibrations d’¢longation asymétrique des

liaisons Si-O-Si, communes a la fois au quartz et a la kaolinite [324]. Les bandes observées a
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780 cm™, 712 cm™ et 470 cm ™! sont caractéristiques des vibrations de déformation des liaisons
Si-O du quartz [330]. En particulier, le pic a 780 cm™! est attribué aux vibrations de déformation
symétrique O-Si-O [317]. Par ailleurs, les bandes situées autour de 877 cm™ et 712 cm™' sont
typiques des vibrations de déformation (valence) du groupe carbonate (COs*"), confirmant la
présence de calcite (CaCOs) [331]. Enfin, le pic a 798 cm™ peut étre attribué aux vibrations de
déformation des liaisons Si-O-Al, fréquemment observées dans les phyllosilicates comme la
kaolinite ou I’illite [332,333].L’ensemble de ces signatures spectrales confirme la nature
hétérogéne du matériau, compos¢ d’argile kaolinitique, de quartz, de calcite et de traces de

matiére organique, en accord avec les résultats de la diffraction X et de 1’analyse chimique.

Argile verte

Transmittance (%)

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Nombre d'onde (cm'l)

Figure 1V. 4. Spectre infrarouge de ’argile étudié.
IV. 1. 7. Microscope électronique a balayage (MEB)

La microscopie ¢électronique a balayage (MEB) permet d’observer la morphologie de surface
et la texture de 1’échantillon de I’argile, ainsi que d’identifier les assemblages minéralogiques
a différentes échelles. Les micrographies obtenues a des agrandissements variés sont présentées
dans les figure. IV.5.

L’analyse conjointe des images MEB et des résultats de diffraction des rayons X (DRX)
confirme la présence de calcite (CaCOs) et de quartz (SiO2) dans I’échantillon. La calcite

apparait sous la forme d’agrégats polyédriques bien définis, de teinte claire sur les images en
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électrons rétrodiffusés, tandis que le quartz se distingue par des grains anguleux ou subanguleux
de petite taille, typiques des minéraux détritiques.

L’analyse ¢lémentaire locale par spectrométrie de dispersion en énergie des rayons X (EDX),
couplée a la microscopie électronique a balayage (MEB), permet d’identifier la composition
chimique des différentes phases minéralogiques observées sur les micrographies. Les spectres
EDX obtenus sur plusieurs zones de 1’échantillon argileux révelent une distribution hétérogene
des éléments, cohérente avec les résultats de la DRX et de I’analyse chimique globale. Dans la
L’argile verte (figure IV.5), I’oxygéne (O) domine en masse (53,84 %) et en atomes (69,26 %),
ce qui est attendu dans un matériau oxydé. La présence significative de silicium (Si : 25,51 %
en masse) et de calcium (Ca : 14,41 % en masse) confirme la coexistence de quartz (SiO:) et de
calcite (CaCOs), comme identifiés précédemment. Le magnésium (Mg : 2,30 %) et le potassium
(K : 2,82 %) sont présents en traces, suggérant la présence de minéraux accessoires tels que
I’illite ou la smectite. Un faible signal de fluor (F : 1,12 %) pourrait indiquer la présence de

minéraux fluorés ou d’impuretés exogenes.
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Figure 1V. 5. Micrographie SEM et spectre EDS de ’argile verte.

Ces résultats EDX, combinés aux observations morphologiques de la MEB, valident la nature
hétérogéne de 1’échantillon, composé principalement de carbonates (calcite) et de silicates
(quartz, phyllosilicates). La variabilité des rapports Ca/Si entre les zones refléte la distribution
non uniforme de ces phases, ce qui explique les valeurs moyennes élevées en CaO et SiO:
obtenues en analyse chimique globale. L’absence d’aluminium (Al) détectable dans cette
mesure peut étre due a la faible profondeur d’analyse de ’EDX ou a la localisation de 1’alumine

dans des zones non analysées, notamment dans les feuillets argileux (kaolinite, illite).
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Bien que I’EDX ne permette pas d’identifier directement les phases cristallines, les proportions
relatives des éléments sont cohérentes avec les minéraux identifiés par DRX, FRX et IRTF.

IV .2. Caractérisations de fibre de Cynodon
IV. 2. 1. Composition chimique de la fibre de Cynodon

L’analyse chimique des fibres extraites de Cynodon dactylon, réalisée par méthode de Kalson,
révéle une composition structurale comprenant 30,88 % de cellulose, 23,84 % d’hémicelluloses
et 18,64 % de lignine, totalisant ainsi une maticre organique structurante d’environ 73,36 %.
La densité apparente faible, évaluée a 0,9 g-cm via la méthode de pycnométrie a déplacement
d’air, atteste d’une morphologie poreuse et d’une faible masse volumique, caractéristiques
intrinseques des fibres lignocellulosiques non ligneuses. Ces propriétés physico-chimiques,
associant une teneur élevée en polysaccharides structuraux et une faible densité, conférent a ces
fibres un potentiel optimal en tant que renforts biosourcés pour des composites a matrice
minérale, notamment a base d’argile, de chaux ou de ciment. Leur incorporation permet non
seulement d’améliorer la résistance mécanique et la ténacité des matériaux composites grace a
une meilleure distribution des contraintes et a I’interaction fibre/matrice, mais aussi de réduire
I’empreinte environnementale du matériau final par I'utilisation de ressources renouvelables.
IV. 2. 2. L’effet de traitement alcalin sur la morphologie de fibre de Cynodon dactylon
IV. 2. 2. 1. Diffraction des rayon X

La figure IV. 6 présente les diffractogrammes obtenus pour les fibres de Cynodon dactylon a
I'état naturel et aprés traitement alcalin. Les indices de cristallinité (Crl), reportés dans le
Tableau 2, mettent en évidence une augmentation significative de la cristallinité apres
traitement, atteignant une valeur maximale de 70,8 % pour I'échantillon CDAS8. Cette
amélioration progressive (CDA2 < CDA4 < CDA6 < CDAB8) résulte principalement de
I'élimination des constituants amorphes (lignine, pectines, hémicelluloses), conduisant a une
compaction accrue des microfibrilles de cellulose et a une relaxation des contraintes internes
[334,335]. L'élimination de ces composants amorphes expose également la structure fibrillaire
interne et accroit la rugosité superficielle des fibres [161]. Dans le contexte d'une utilisation
comme renfort dans les composites, cette modification morphologique favorise l'ancrage
mécanique avec la matrice polymeére, améliorant ainsi la cohésion interfaciale [1,5,203] . Les
valeurs de Crl obtenues pour CDAG6 et CDAS8 sont comparables a celles rapportées pour d'autres
fibres naturelles telles que I'herbe a éléphant (62,4 %), le lin (70 %) ou le sisal (75 %) [336,337]
. Cette similarité suggere que les fibres de Cynodon dactylon présentent un potentiel prometteur
en tant que renfort pour composites a matrice thermodurcissable, avec des performances

mécaniques potentiellement améliorées gréce a une adhésion interfaciale optimisée [202].
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Figure 1V. 6. Diffractogrammes des fibres de Cynodon dactylon non traitées et traitées au
NaOH.

Tableau 1V. 7. Indice de cristallinité (Crl) des fibres de Cynodon dactylon non traitées et
traitées par NaOH.

Fibre loo2 lam Crl(%)
CDNT 440.23 326.56 25.82
CDA2 1765.32 1079.15 38.87
CDA4 580.94 309.82 46.67
CDAG6 859.50 268.72 68.73
CDAS8 901.98 196.54 78.21

V. 2. 2. 2. Analyses thermogravimétrique

L'analyse thermogravimétrique des fibres de Cynodon dactylon traitées a différentes
concentrations de NaOH révéle quatre étapes de dégradation thermique (Figure 1V. 7). La
premiere phase (ambiante-190°C) correspond a I'évaporation de I'humidité résiduelle, avec une
perte massique d'environ 9,03 % commune a tous les échantillons. La décomposition des
hémicelluloses et de la cellulose amorphe intervient entre 200-300°C, suivie par la dégradation
de la cellulose cristalline a 300-400°C. La lignine, de par sa structure complexe, se décompose
progressivement au-dela de 400°C [338]. L'analyse démontre que le traitement alcalin, en
éliminant progressivement la lignine, réduit la stabilité thermique des fibres tout en

homogénéisant leur comportement thermique [339,340].
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Figure IV. 7. Thermogramme des fibres de Cynodon dactylon non traité et traité par NaOH.
IV. 2. 2. 3. Analyse par spectroscopie infrarouge

La spectroscopie IRTF a permis d'identifier les groupes fonctionnels et les constituants majeurs
des fibres de Cynodon dactylon avant et apres traitement alcalin (figure 1V. 13). La large bande
observée autour de 3390 cm! est caractéristique des groupements hydroxyle (O-H) de la
cellulose et des hémicelluloses [341]. Une bande d'absorption entre 2900 et 2850 cm™
correspond aux vibrations d'élongation symétrique et asymétrique des liaisons C-H des chaines
alkyles de la cellulose [342,343]. Les bandes & 1630 cm™ (liaison C=C) et 1370 cm™* (liaison
C-0) sont attribuables aux groupements acétyle de la lignine. La diminution d'intensité de ces
pics dans les spectres des fibres traitées (CDA2 a CDA8) témoigne de I'élimination partielle de
la lignine et des hémicelluloses. Par ailleurs, la réduction du pic a 1050 cm™! (vibration C-O des
hémicelluloses) confirme I'efficacité du traitement alcalin a éliminer les composants amorphes
[344].
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Figure V. 8. Spectres infrarouges des fibres de Cynodon dactylon non traite et traitées par
NaOH.

IV. 2. 3. L’effet de traitement au permanganate sur la morphologie de fibre de Cynodon
dactylon

IV. 2. 3. 1. Diffraction des rayon X
Le diffractogramme de diffraction des rayons X (XRD) des fibres de Cynodon dactylon (Voir

figure 1V. 9), qu’elles soient non traitées (CDNT) ou soumises a des traitements chimiques
(CDA8, CDA8K1, CDA8K?25), révéle des informations significatives sur leur structure
cristalline et I’impact des modifications chimiques. Les pics observés autour de 20 = 22°
correspondent aux plans cristallins (loo2) caractéristiques de la cellulose, tandis que la zone
amorphe (lam), située vers 20 = 16-18°, traduit la présence de composés non cristallins tels que
la lignine et I’hémicellulose. Les fibres non traitées affichent une cristallinité moderée,
suggeérant une structure relativement désordonnée. Apres traitement alcalin a 8 % de NaOH
(CDAS), on note une augmentation notable de I’intensité du pic 1002 accompagnée d’une
diminution relative de la zone amorphe, indiquant 1’élimination partielle des composants
amorphes et une reconfiguration structurale favorisant une cristallinité accrue [345,346].
L’application d’un traitement oxydant supplémentaire au KMnOs (CDASK1 et CDA8SK25)
intensifie davantage ces effets, notamment pour CDA8K1, ou la cristallinité atteint son
maximum a 78,21 %. Ce phénomeéne refléte une purification plus poussée des fibres par

élimination des impuretés et une restructuration de la cellulose en microfibrilles plus
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ordonnées[347-349]. Cette augmentation de la cristallinité est corrélée dans la littérature a une
amélioration des propriétés mécaniques des fibres et & une meilleure adhésion au sein des
composites & matrice polymere ou cimentaire [350]. Par ailleurs, la réduction de ’intensité du
pic amorphe confirme la diminution des phases non cristallines, renforcant la cohérence
structurale des fibres modifiées. Ces résultats attestent que les traitements chimiques combinés
alcalins et oxydants modifient efficacement la microstructure cristalline des fibres de Cynodon
dactylon, contribuant ainsi a leur potentiel d’amélioration dans les matériaux composites
durables [351].
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Figure 1V. 9. Diffractogramme des fibres de Cynodon dactylon traites.
IV. 2. 3. 2. Analyses thermogravimétrique

Le diagramme d’analyse thermogravimétrique (ATG) (Figure 1V.10), présente la perte de
masse des fibres de Cynodon dactylon en fonction de la température, permettant d’évaluer
I’effet des traitements chimiques sur leur stabilité thermique. Les fibres non traitées (CDNT)
montrent une dégradation progressive débutant vers 200 °C, avec une perte de masse importante
jusqu’a environ 400 °C, suivie d’une masse résiduelle faible autour de 10 a 15 %, ce qui
correspond a la décomposition des composants organiques naturels. En revanche, les fibres
traitées avec 8 % de NaOH (CDAB8) presentent une degradation plus étalée dans le temps et une
masse résiduelle significativement plus élevée (~35 %), témoignant d’une augmentation de la
fraction inorganique, probablement due a I’élimination partielle des substances organiques

thermiquement fragiles [352,353]. Lorsque les fibres subissent un traitement combiné alcalin
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et oxydant (CDA8K1 et CDA8K?25), la dégradation thermique devient plus nette et rapide a
partir de 250-300 °C, avec une masse résiduelle finale réduite a environ 10 %, proche de celle
des fibres non traitées [338-340]. Cette évolution suggére que le traitement oxydant améliore
la pureté et homogénéise la structure chimique des fibres, rendant leur décomposition plus
compléte malgré une stabilité thermique apparente moindre. En somme, le traitement alcalin
modifie la composition des fibres en augmentant les résidus minéraux, tandis que 1’association
avec un traitement oxydant affine cette modification, conduisant & une meilleure homogénéité
et a une dégradation plus définie. Ces transformations thermiques indiquent des changements
structuraux importants qui peuvent favoriser une meilleure adhésion fibre-matrice dans les
composites, améliorant ainsi les performances mécaniques globales des matériaux étudiés
[161,354].

108 1 ——CDNT
— CDAS8
- —— CDASKI1
=5 — CDASK25
S
(<P]
2 60 -
1
=
[<*]
=1
o 40 -
=
*]
o
20 -
0 ; T T T

. —
400 500 600 700
Température (°C)

Figure 1V. 10. Thermogramme des fibres de Cynodon dactylon traités.

V. 2. 3. 3. Analyse par spectroscopie infrarouge

D'apres le spectre IR présenté (Figure IV. 11), les fibres non traitées (CDNT) montrent des pics
caractéristiques de la lignocellulose a 3400 cm™ (groupes hydroxyle), 2920 cm™ (liaisons C-H
aliphatiques), 1735 cm™ (groupes carbonyle des esters), et une région intense entre 1200-1000
cm™! correspondant aux liaisons C-O de la cellulose. Le traitement alcalin (CDAS8) provoque
une réduction notable du pic a 1735 cm™ [343,355], indiquant I'élimination partielle de
I'hémicellulose et des cires de surface, tandis que l'intensité des pics a 1030 cm™ augmente,

révélant une exposition accrue de la cellulose cristalline. L'ajout de KMnOa a 0.1% (CDAS8SK1)
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accentue ces modifications en diminuant davantage l'intensité de la bande OH a 3400 cm™ par
oxydation des groupes hydroxyle, créant ainsi des groupes carbonyle et carboxyle qui
améliorent la réactivité de surface. Avec une concentration plus élevée de permanganate a
0.25% (CDAB8K25), on observe une oxydation plus prononcée avec une réduction maximale
des pics a 3400 cm™ et 1735 cm™, accompagnée d'une modification de la structure cristalline
visible par les changements dans la région 1200-800 cm™. Ces traitements successifs
transforment progressivement la chimie de surface des fibres, augmentant leur polarité et leur
rugosité, ce qui favorise une meilleure compatibilité interfaciale dans les matériaux composites.
L'efficacité du traitement combiné NaOH-KMnO4 se manifeste clairement par l'intensification

des pics cellulosiques et la disparition des composants amorphes indésirables [356,357].
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Figure IV. 11. Spectres infrarouges des fibres de Cynodon dactylon non traité et traitées par
KMnOsa.

IV. 2. 4. Analyse MEB-EDX des fibres de Cynodon dactylon

La figure V. 12 présente les micrographies obtenues par microscopie électronique a balayage
(MEB) des fibres de Cynodon dactylon apres traitement alcalin avec des solutions de NaOH a
2 %, 4 %, 6 % et 8 % (m/v), ainsi qu’un traitement combiné NaOH + KMnOs (0,1 % et 0,25
%). L’examen des images révele une modification progressive de la morphologie de surface en
fonction de la concentration en NaOH [356].

A faible concentration 2 % et 4 % (Figure. 1V. 12 (b et c)), certaines impuretés telles que les

cires, les huiles, les hémicelluloses, la lignine et autres composeés non cellulosiques demeurent

- '



Chapitre IV Resultats et discussion

visibles a la surface des fibres. En revanche, les fibres traitées a 6 % et 8 % de NaOH (figures
12d et 12e) présentent une surface nettement plus propre, avec une absence quasi totale de
dépots superficiels et une meilleure exposition des fibrilles individuelles. Cette évolution est
attribuée a la solubilisation progressive des composants non cellulose dans la solution alcaline,
conformément aux meécanismes rapportés dans la littérature [358]. En effet, la réaction
d’alkalisation s’intensifie avec la concentration en NaOH, ce qui favorise I’¢limination des
matrices amorphes entourant la cellulose cristalline. De plus, le traitement alcalin induit une

rugosité accrue de la surface fibreuse, en raison de I’ouverture de la structure et de la création

de micro-cavités, ce qui améliore 1’adhésion mécanique avec la matrice minérale [359-361].

:}“5" X s Rx , ’ "R ‘ < 7‘4':’
: « ‘ ' 5 [} ‘J | \ \ J “ (
| ‘.’ 3 ' '..A- . IN”

22 e det | HV mag O W W e
0AM SE  LVD 10.00kV 2500x 10.0mm 166um 30Pa TAPC

Figure IV. 12. MEB de : 3, CDNT. b, CDA2. ¢, CDA4. d, CDAG. e, CDAS. f, CDA8K1 et g,
CDABK25.

Les fibres non traitées (Figure. 1V. 12 (a)) présentent une surface lisse et recouverte de
substances amorphes (cires, hémicelluloses, lignine) [356], tandis que les échantillons traités
(Figure. 1V. 12 (f et g)) exhibent une topographie plus rugueuse, des microfibrilles mieux
exposées et des aspérités longitudinales [362]. L’action combinée du NaOH et du KMnOx

semble avoir érodé sélectivement les constituants amorphes, rompant les liaisons inter-
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polymeres et augmentant la rugosité facteur favorable a 1’adhésion avec la matrice. Certaines
micrographies montrent également de fines dépressions ou pores a la surface des fibres oxydées,
suggérant une augmentation de 1’aire de contact fibre/matrice [363]. Cette morphologie
texturée, attribuée a la prédominance de la cellulose, améliore mécaniquement 1’interface dans
les composites élaborés. Ces observations sont cohérentes avec la littérature sur les traitements
de surface des fibres végétales [364].

L’analyse ¢lémentaire par spectroscopie EDX (Tableau IV. 8 et figure IV. 13 (a, b, ¢, d, e, f et
g)) confirme ces observations. Les spectres montrent que le carbone (C) et ’oxygéne (O)
constituent les éléments majoritaires dans tous les échantillons, conformément a la nature
organique des fibres. Des traces de silicium (Si) et de magnésium (Mg) sont également
détectées, probablement issues d’impuretés minérales résiduelles. Par ailleurs, des résidus de
sodium (Na) sont clairement identifiés dans tous les échantillons traités (CDA2, CDA4, CDAG,
CDAS, CDA8K1 et CDA8K2S), en raison de I’utilisation de la solution d’hydroxyde de sodium
(NaOH), voire de D’effet conjoint avec le permanganate de potassium (KMnO.). La
concentration en sodium augmente légérement avec la concentration de NaOH, bien que les
valeurs restent faibles, ce qui suggere un rincage efficace apres traitement [365,366].

Tableau IV. 8. Composition élémentaire des fibres de Cynodon dactylon non traitées et
traitées.

Elément C o) Na Mg Si Ca
Masse % |40.46 57.45 - 0.71 1.39 -
CDNT Atome % |47.86 51.02 - 041 0.70 -
Masse % |39.60 57.71 - 0.26 2.43 -
CDA2 Atome % [47.09 51.52 - 0.15 1.24 -
Masse % |38.07 52.70 - 1.01 7.00 1.22
CDA4 Atome % [46.70 48.55 - 0.61 3.67 0.45
Masse % |37.34 52.23 - 0.30 0.76 -
CDAG6 Atome % |45.87 48.17 - 0.51 1.49 -
Masse % |35.68 62.33 - 3.62 2.35 -
CDAS8 Atome % |42.80 56.13 - 5.96 4.47 -
Masse % |28.64 46.37 - 2.38 9.81 12.80
CDA8K1 |Atome % |39.41 47.91 - 1.62 5.77 5.28
Masse % |37.18 44.40 6.03 1.93 7.07 3.39
CDA8K25 |Atome % |47.27 42.38 4.00 1.22 3.84 1.29
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Figure IV. 13. EDX de : a, CDNT. b, CDA2. c, CDA4. d, CDAG. e, CDAS8. f, CDA8K1 et g,
CDAB8K25.

IV .3. Caractérisations mécaniques de composites

Les performances mécaniques des différents composites élaborés ont été évaluées par des essais
de résistance a la compression et de résistance a la flexion, dont les résultats sont présentés sous
forme de diagrammes en barres. Chaque barre est accompagnée de barres d’erreur représentant
I’écart-type des mesures, témoignant de la reproductibilité expérimentale.

IV. 3. 1. Optimisation de la teneur en chaux vive

L’optimisation de la teneur en chaux vive pour la stabilisation de 1’argile repose sur
I’1identification du point de résistance maximale a la compression, ici atteint a 9 % (Figure IV.
14). Cette concentration correspond au seuil ou les réactions pozzolaniques entre la chaux et
les silicates d’alumine de 1’argile sont maximales, conduisant a la formation d’un liant hydraté
solide.

Au-dela de 9 %, la surdose de chaux entraine une porosité accrue ou une désorganisation de la
matrice, ce qui explique la chute de la résistance observée.

La valeur optimale de 9 % représente donc un compromis entre activation chimique suffisante

et densification microstructurale, garantissant des performances mécaniques optimales.
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Figure 1V. 14. Optimisation de la chaux par résistance a la compression.

V. 3. 2. Essais de compression
La figure IV.12 illustre 1’évolution de la résistance a la compression des composites renforcés
par des fibres, qu’elles soient traitées ou non. Il apparait clairement que cette propriété
mécanique varie de maniére significative en fonction de la formulation. Le matériau de
référence dépourvu de fibres (AV) présente une résistance relativement faible, de I’ordre de 3,1
MPa. L’incorporation de fibres de Cynodon dactylon non traitées améliore 1égerement cette
valeur, qui atteint 3,58 MPa. En revanche, les composites contenant des fibres ayant subi un
traitement chimique (NaOH ou KMnO4) montrent une tendance marquée a I’augmentation de
la résistance mécanique, avec un maximum enregistré pour la formulation AVFT801, atteignant
7,74 MPa, soit une amélioration de plus de 60 % par rapport a I’échantillon témoin. On observe
également que :
Les composites incorporant des fibres préalablement traitées a la soude (NaOH, 8 %) présentent
une amélioration notable de leurs performances mécaniques. En effet, ces matériaux atteignent
une résistance a la compression d’environ 6,5 MPa, traduisant 1’effet bénéfique du traitement
alcalin sur I’augmentation de la rugosité superficielle des fibres, la réduction des impuretés et
I’amélioration de 1’adhésion fibre /matrice. Cette optimisation interfaciale se reflete
directement dans le comportement mécanique global du composite.

e Les composites avec traitement alcalin + fumée de silice (ex. : AVFT801, AVFT8025)

affichent les meilleures performances.
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e La combinaison du traitement chimique des fibres et de ’ajout d’additifs minéraux
(fumée de silice et chaux) contribue de manicre significative a 1’optimisation de
I’interface fibre-matrice, améliorant ainsi la transmission des contraintes mécaniques a
travers le composite.

e La figure IV. 12 met clairement en évidence la performance supérieure des
formulations enrichies en additifs minéraux et renforcées par des fibres traitées, en
particulier les formulations AVFT8 et AVFT801, dont les résistances mécaniques
dépassent 6,5 MPa. L’ensemble des résultats montre que I’amélioration des propriétés
meécaniques repose principalement sur deux facteurs :

(i) le traitement de surface des fibres végétales, qui renforce leur adhésion a la matrice, et
(ii) ’incorporation de fumée de silice et de chaux, permettant de densifier la matrice, de réduire

la porosité et d’améliorer la cohésion globale du composite.
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Figure 1V. 15. Résistance a la compression des composites renforcés par les CD traitées et
non traitées.

IV. 3. 3. Essais de flexion

D'apres la figure 1V. 13, le composite AVFT801 se distingue a nouveau avec une valeur
maximale de 1,89 MPa, soit presque 2,5 fois supérieure a celle du témoin (0,77 MPa). Cette
amélioration souligne 1’effet bénéfique du traitement des fibres et de I’optimisation de la
matrice. Les composites AVFT8, AVFT801 et AVFT8025 affichent également des résistances

ala flexion élevées (> 1,3 MPa), confirmant que les modifications de surface des fibres et I’ajout

L.



Chapitre IV Resultats et discussion

de fumée de silice contribuent a renforcer la ductilité et la capacité a absorber 1’énergie avant

rupture.
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Figure IV. 16. Résistance a la flexion des composites renforcés par les CD traitées et non
traitées.

IV. 3. 4. Analyse du module d'élasticité des composites a base d'argile verte renforcés
par fibres de Cynodon dactylon

La figure IV. 17 illustre 1’évolution du module d’¢lasticité de flexion pour différents composites
renforcés par des fibres de Cynodon dactylon traitées et non traitées. On observe que la matrice
seule (AV) présente la rigidité la plus faible, avec un module d’¢lasticit¢ de 31,13 MPa.
L’incorporation de fibres non traitées (AVFNT) entraine une légeére augmentation de ce
module, atteignant 34,21 MPa, ce qui montre un effet modéré du renforcement. Cependant,
I’introduction de fibres traitées améliore nettement la rigidité des composites, avec des modules
variant entre 40,02 et 110.91 MPa selon les conditions de traitement. Les valeurs maximales
sont atteintes pour AVFT801 (110,92 MPa) et AVFT8025 (71,56 MPa), indiquant que certaines
conditions de traitement des fibres optimisent considérablement la performance mécanique du
matériau. Cette évolution souligne I’importance du traitement des fibres, qui favorise 1’adhésion
fibre-matrice et renforce la structure du composite. Ainsi, le traitement approprié des fibres de
Cynodon dactylon permet d’obtenir des matériaux composites beaucoup plus rigides et

potentiellement mieux adaptés a des applications nécessitant une grande résistance mécanique.
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Figure 1V. 17. Module de élasticité.
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Conclusion générale

L’ensemble des travaux présentés dans ce chapitre a permis de caractériser de maniére
approfondie les propriétés physico-chimiques, structurales et mécaniques des matériaux
étudiés, a savoir une argile verte locale, les fibres naturelles de Cynodon dactylon et leurs
composites associes. Ces analyses multidisciplinaires ont contribué a mieux comprendre les
interactions complexes entre matrice argileuse et renfort fibreux, ainsi que I’impact des
traitements chimiques appliqués sur les fibres.

L’argile verte analysée se distingue par un pH lIégérement basique (7,84), associé¢ a une teneur
élevée en carbonates, principalement sous forme de calcite, ce qui contribue a la stabilité
chimique du matériau. Sa faible teneur en eau (1,52 %) et son indice de gonflement modéré
(3,22 %) confirment une bonne stabilité dimensionnelle, un critere essentiel pour son
application dans des composites de construction. La granulométrie fine, avec une distribution
étendue allant de 0,89 um (D10) a 40,6 um (D90), combinée a une surface spécifique élevée
(0,8371 m#/g), suggere une grande réactivité physico-chimique, favorisant 1’adhésion et le
développement d’interactions solides avec les phases organiques. Les analyses minéralogiques
par diffraction des rayons X ont révélé une matrice hétérogene dominée par la calcite et le
quartz, corroborées par les résultats de fluorescence X et de spectroscopie infrarouge, qui
soulignent la coexistence de phases carbonatées et silicatées, ainsi que la présence résiduelle de
matiere organique. Par ailleurs, les analyses thermogravimétriques ont mis en évidence
plusieurs étapes distinctes de décomposition thermique, associ¢es a 1’élimination de 1’eau
adsorbée, la déshydroxylation des minéraux argileux et la décomposition des carbonates,
conférant des indications précises sur la stabilité thermique et la composition minérale du
matériau.

Les fibres de Cynodon dactylon, quant a elles, présentent une composition chimique riche en
cellulose (30,88 %), hémicelluloses (23,84 %) et lignine (18,64 %), totalisant une teneur en
matiere organique structurante élevee (73,36 %). Leur faible densité apparente (0,9 g-cm™)
reflete leur structure poreuse et legére, typique des fibres lignocellulosiques non ligneuses, et
confere un avantage évident pour la réduction du poids des composites. Les traitements
chimiques appliqués, notamment alcalins (NaOH) puis oxydants (KMnQ.), ont eu un effet
déterminant sur la structure et les propriétés des fibres. Les analyses par diffraction des rayons
X ont montré une augmentation significative de la cristallinité, traduisant 1’élimination
progressive des composants amorphes et un meilleur ordonnancement des microfibrilles de
cellulose. Cette modification structurale a été confirmée par les spectres infrarouges, qui

révelent une diminution des groupes fonctionnels liés a la lignine et aux hémicelluloses, ainsi
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que par les analyses thermogravimétriques qui témoignent d’une homogénéisation du
comportement thermique et d’une modification de la stabilité¢ liée a la dégradation des
composants organiques. Ces changements conférent aux fibres traitées une meilleure rugosité
superficielle et une plus grande pureté, facteurs clés facilitant 1’adhésion aux matrices
minérales.

Les caracterisations morphologiques réalisées par microscopie électronique a balayage ont mis
en évidence la texture et la composition de I’argile, ainsi que ’effet des traitements sur la
surface des fibres. L’identification précise des phases minérales, corroborée par la
spectrométrie EDX, a permis de confirmer la coexistence de carbonates, silicates et minéraux
accessoires, ainsi que la distribution hétérogéene des éléments, facteur important dans le
comportement global des composites.

Les essais mécaniques effectués sur les composites renforcés par ces fibres ont mis en lumiére
le role crucial des traitements chimiques dans 1’amélioration des performances. La résistance a
la compression est significativement accrue dans les matériaux incorporant des fibres traitées,
avec un maximum observé pour la formulation AVFT801, qui atteint 7,74 MPa, soit une
amélioration notable par rapport a I’échantillon témoin. Cette progression s’explique par une
meilleure cohésion interfaciale, résultant de la rugosité accrue des fibres, leur pureté améliorée
et la densification de la matrice grace a 1’ajout d’additifs minéraux tels que la fumée de silice
et la chaux. Les essais de flexion confirment cette tendance, avec des valeurs maximales
proches de 1,89 MPa, traduisant une meilleure ductilité¢ et une capacité accrue d’absorption
d’énergie avant rupture.

En synthese, cette étude démontre que la synergie entre une matrice argileuse stable et une fibre
naturelle optimisée par traitements chimiques permet de concevoir des matériaux composites
biosourcés performants, adaptés aux applications de construction durable. L’amélioration des
propriétés mécaniques repose principalement sur 1’optimisation de I’interface fibre-matrice,
rendue possible par la modification structurale et chimique des fibres, ainsi que par la
densification de la matrice minérale. Ces résultats ouvrent des perspectives prometteuses pour
I’exploitation de ressources locales a faible colt, contribuant a la valorisation des fibres

naturelles et au développement de matériaux composites écologiques a haute valeur ajoutée.
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Perspectives
1. Optimisation des traitements de surface des fibres

I1 serait pertinent d’approfondir les études sur les traitements chimiques des fibres de Cynodon
dactylon, notamment en explorant d’autres agents de modification (enzymatiques, plasma,
silanisation) afin d’améliorer davantage 1’adhésion fibre-matrice et la durabilité des composites.
L’¢évaluation de I’impact de ces traitements sur la résistance aux agents environnementaux
(humidité, UV, agents chimiques) constituerait un axe important.

2. Etudes a long terme sur la durabilité et la stabilité dimensionnelle
Des investigations sur le comportement a long terme des composites, incluant des cycles
d’humidification/séchage, vieillissement accéléré et résistance au gel/dégel, seraient
nécessaires pour mieux appréhender la durabilité des matériaux dans des conditions réelles
d’utilisation.

3. Caractérisation mécanique avancée
L’intégration d’essais mécaniques complémentaires, tels que la traction, le cisaillement
interfacial fibre-matrice, et I’analyse de la résistance a la fatigue, permettrait de mieux
comprendre les mécanismes de rupture et la performance globale des composites.

4. Modélisation numérique et simulation
Le developpement de modéles numériques basés sur les propriétés physico-chimiques et
mécaniques obtenues pourrait aider a prévoir le comportement des composites sous différentes
sollicitations et a optimiser leurs formulations en fonction des usages ciblés.

5. Valorisation des fibres dans d’autres matrices
L’étude de I’incorporation des fibres de Cynodon dactylon dans d’autres types de matrices
(polymeres thermoplastiques ou thermodurcissables, matrices géopolymeéres) ouvrirait des
perspectives pour diversifier les applications et améliorer les performances spécifiques.

6. Approche environnementale et économique
Une analyse compléte du cycle de vie (ACV) et une évaluation économique des composites
biosourcés développes permettraient de positionner ces matériaux dans une demarche de
construction durable, en appréciant leur impact environnemental et leur viabilité industrielle.

7. Extension a d’autres fibres naturelles locales
Enfin, la méthodologie développée pourrait étre appliquée a d’autres fibres végétales locales,
favorisant ainsi la valorisation des ressources naturelles régionales et contribuant au
développement de matériaux composites adaptés aux speécificités géographiques et

économiques.
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