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INTRODUCTION GENERALE :

Les progres de la technologie et I'accroissementde la demande augmentent considérablement
les contraintes sur les ressources naturelles.

La prise de conscience grandissante de I'impact de 'Homme sur I'environnement conduisant a
I'épuisement de nos ressources et la modification du climat, incitent fortement les industriels
et les chercheurs au développement d‘alternatives moins gourmandes en énergie et diminuant
I'impact environnemental en améliorant leur recyclable et leur renouvelable.

L'utilisation de matériaux a base de fibres naturelles n'est pas récente et date de plusieurs
civilisations, les paniers en osier en sont un exemple frappant, plus récemment les sieges et les
réservoirs des aéroplanes de 1896 ont été réalisés en fibres naturelles avec une petite quantité
de liant polymériques.

A I'heure actuelle, les différentes utilisations de ces matériaux composites a renforts naturels
sont souvent limitées a des applications ou les contraintes mécaniques et thermiques ne sont
pas importantes L’utilisation de fibres végétales (bois, lin, chanvre) comme éléments de
renfort dans les matériaux polymeres, thermoplastiques ou thermodurcissables, en
remplacement des fibres de verre, est un concept déja industrialisé et commercialisé. Dans ce
Mémoire, nous nous sommes focalisés uniquement sur les fibres naturelles végétales.
L’apparition des fibres végétales dans les applications composites révolutionne peu a peu le
paysage industriel, notamment dans 1’automobile ou le facteur environnement est une valeur
forte, grace a leurs propriétés mécaniques, leur faible densité, leur résistance thermique, leur
absorption phonique, leurs propriétés de surface, et leur biodégradabilité. La littérature
scientifique a soulevé une faible affinité de ces fibres avec les matrices hydrophobes qui
génére une mauvaise adhésion entre les deux matériaux. Ce probléme d’interface peut étre
surmonté paru traitement chimique ou mécanique de la fibre naturelle. L'objectif principal de
ce traitement est de substituer les groupements hydroxyles polaires de la surface des substrats
cellulosiques par des groupements capables de renforcer les interactions avec les matrices
polymériques généralement hydrophobes, et permettant méme la préparation de composites
uniquement a base de fibres cellulosiques (composites continus) Les voies de la modification
chimique des fibres cellulosiques sont multiples, a savoir 1’acylation,l'éthérification, le
greffage par copolymérisation, le traitement alcalin, le traitement au silane ,le traitement a la
soude, etc.. Il est a noter que la modification physique des fibres cellulosiques, telles que le

traitement avec un faisceau d’électrons, les rayons
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Gamma, le plasma, a été également étudiée par plusieurs équipes de recherche. C'est dans ce
contexte que notre étude trouve son intérét. On se propose ainsi d'étudier l'effet des
traitements sur les propriétés physico chimiques et meécanique des fibres 1’Eucalyptus
végétales.

L'étude bibliographique se répartie en deux chapitres:

Le premier chapitre présente une généralité sur les matériaux composites a fibres vegetales,
On commence par une définition des matériaux composites et fibres végétales et leurs
structures et morphologies ; la composition chimique ;avantages et inconvenients des fibres

végétales.

Le deuxieme expose la modification de la surface de fibre végétale et leur traitement physique
Plasma, corona, traitement UV ; traitements chimique : alcaline, & la soude, asytilation,

silanes.

Le troisiemes chapitre expose la méthode d’extractions de fibre végétales et comprend les

matériaux utilisés ainsi que les techniques expérimentales utilisées.

-Le quatrieme chapitre décrit les matériaux utilisés ainsi quels techniques expérimentales

utilisées, une synthése des résultats.

On termine ce travail par une conclusion.
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Chapitre | Les matériaux composites a fibres végétales

I.1. INTRODUCTION:

La naissance des matériaux composites est inconnue mais tous les écrits historiques
comprennent des reférences a certaines figures des matériaux. Tel que la paille qui a été
utilisée pour le renforcement des briques par les arabes, ainsi que le contreplaqué utilisé par
les Egyptiens antiques pour 1’obtention d’une bonne résistance mécanique, mais aussi les
épées et les armures du moyen age qui ont été réalisées par des couches de plusieurs
matériaux [1].

A la suite du 20eme siecle, plus précisément au cours de la seconde guerre mondiale,
plusieurs matériaux composites ont été congus a base de résines et des fibres de renfort pour
étre ensuite utilisés dans la construction aéronautique ainsi que dans le domaine de
I’automobile. Mais leur développement continue jusqu’a nos jours

L’introduction des fibres naturelles dans des matrices polyméres peut apporter des
avantages notoires par rapport aux fibres traditionnellement utilisées dans les composites
(comme les fibres de verres). Les matériaux composites renforcés par des fibres végétales
sont en cours de développement et leurs applications sont encore limitées mais ils sont
amenés a jouer un role dans le domaine I’industrie future, notamment dans le domaine de la
construction. Les fibres sont caractérisées par une longueur au moins trois fois supérieure a
leur diamétre. Elles peuvent étre classées selon plusieurs critéres, leur nature chimique, leur

longueur, leur origine.....etc. [2].

l. 2. GENERALITES SUR LES COMPOSITES

I. 2. 1. Définition :

Au sens large, le mot "composite"” signifie littéralement "constitué de deux ou plusieurs
matériaux non miscibles". Les matériaux composites se constituent d’une ou plusieurs phases
discontinues réparties dans une phase continue, appelée matrice. La phase discontinue est
appelée le renfort ou matériau renforcant [3]. Le renfort apporte au matériau composite ses
performances mécaniques, alors que la matrice a pour réle de transmettre aux fibres les
sollicitations mécaniques exterieures et de protéger les fibres vis-a-vis des agressions

extérieures.1
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Figure 1.1: Matériau composite.
I. 3 Caractéristiques générales :

> Les propriétes des matériaux composites dépendent [4]
e des propriétés des matériaux constitutifs.
e de distribution géométrique des fibres.
e de I’interaction fibre-matrice.
» Pour accéder a la caractérisation d’un matériau composite, il sera nécessaire de
spécifier [4]
e Lanature de I’interface matrice- renfort.
e La nature des constituants et leurs propriétes.

e Lagéométrie du renfort et sa distribution.

La maitrise de 1’élaboration de matériaux composites nécessite la connaissance des propriétés

individuelles des constituants de base des matériaux que 1’on résume dans I’organigramme
suivant :

Charges

Craie, bille verre

Silice

Matrice/Tfiant Renfort/fibre
Phénofigue " Cellujose
Materiou
Polyesters composites a | Verre E R.....
Epoxydes matrice orgoniqgque Corbone/graphite

Additifs |}
Catalyseur

Accélérateur

Figure 1.2: constituant des matériaux composites

|
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I. 4. Classification des matériaux composites selon :

En fonction de la forme des constituants, les composites sont classés en deux granddes

classes: les matériaux composites a particules et les matériaux composites a fibres.
1.4.1 Composites a fibres :

Un matériau composite est un composite a fibres si le renfort se trouve sous forme de fibres.
Les fibres utilisées se présentent soit sous forme de fibres continues, soit sous forme de fibres
discontinues : fibres coupées, fibres courtes, etc. L'arrangement des fibres, leur orientation
permettent de moduler a la carte les propriétés mécaniques des matériaux composites, pour
obtenir des matériaux allant de matériaux fortement anisotropes a des matériaux isotropes
dans un plan. Le concepteur possede donc la un type de matériau dont il peut modifier et

moduler a volonté les comportements mécanique et physique en jouant sur :
e La nature des constituants,

e La proportion des constituants,

e L’orientation des fibres, suivant le cahier des charges imposées.

L'importance des matériaux composites a fibres justifie une étude exhaustive de leurs
comportements mécaniques. En conséquence, le présent ouvrage sera essentiellement
consacré par la suite a I'étude de ce type de matériaux. L'importance des matériaux
composites a fibres justifie une étude exhaustive de leurs comportements mécaniques. En
conséquence, le présent ouvrage sera essentiellement consacré par la suite a I'étude de ce type
de matériaux. [5]

1.4.2. Composites a particules :

Un matériau composite est un composite a particules si le renfort se trouve sous forme des
particules. Une particule par opposition aux fibres, ne posséde pas de dimension privilégiée.
Les particules sont généralement utilisées pour améliorer certaines des propriétés des
matériaux ou des matrices, comme la rigidité la tenue, la résistance a 1’abrasion, la diminution
de retrait etc. Dans de nombreux cas les particules sont simplement utilisées comme charges

pour réduire le cout du matériau sans en diminuer les caractéristiques. [6]

N
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1.4.3. Selon la nature des constituants :

Selon la nature de la matrice, les matériaux composites sont classés comme des composites a
matrice organique, a matrice métallique ou a matrice minérale. Divers renfort sont associes a
ces matrices. Seuls certains couples d’associations ont actuellement un usage industriel,

d’autres faisant I’objet d’un développement dans les laboratoires de recherche.

1.5. Composants :

Les principaux constituants sont le renfort et la matrice. Le renfort a pour réle d’apporter au
matériau composite ses performances mécaniques élevées. La matrice qu’on appelle aussi
liant, son rdle est de transmettre aux fibres les sollicitations mécaniques extérieures et de

protéger les fibres vis-a-vis des agressions extérieures.

En ajoutant des additifs pour modifier certains des propriétés physiques ou chimiques. On les

utilise méme pour des raisons économiques et par fois pour faciliter la mise en ceuvre. [6]

1.5.1. Renfort :

Le renfort est le squelette supportant les efforts mécaniques. Le but des renforts dans les
matériaux composites est essentiellement d’accroitre leurs propriétés mécaniques (rigidité,
résistance a la rupture, dureté, etc.) et d’améliorer des propriétés physiques, tels que les
comportements au feu, la tenue en température (conservation des caractéristiques mécaniques
a haute température) ou les propriétés électriques. Outre les propriétés mécaniques élevées
qu’ils procurent, les caractéristiques recherchées dans les renforts sont une masse volumique
faible,une compatibilité avec les matrices et une facilité de mise en ceuvre. Les renforts

peuvent provenir d’origines diverses (animale, végétale, synthétique, etc.).

Il peut se présenter sous de nombreuses formes : fibres courtes ou particules (mat) ou fibres

continues (unidirectionnel, tissus ou textures multidirectionnelles).

Chacune d’entre elles s’impose dans une application particuliére en raison de ses propriétés

specifiques et de son prix. Il existe plusieurs types de renforts fibreux. [7]

e fibre de verre
e Fibre de carbone
e Fibres aramides

e Fibres céramique
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1.5.2. Matrice :

Les matrices ont essentiellement pour réle de transférer les contraintes apportées sur le
matériau aux fibres, de les protéger contre les agressions extérieures et donnent la forme du
matériau. Elles doivent étre en outre assez déformables et présenter une certaine compatibilité
avec le renfort. Ainsi, pour pouvoir apporter aux matériaux composites des propriétés
mécaniques élevées, les résines doivent posséder des masses volumiques faibles. Il existe

plusieurs types de résines classées en deux grandes familles : [8].

Les thermodurcissables qui sont des solides infusibles et insolubles qui forment un réseau
tridimensionnel a partir des segments moléculaires liés entre eux par une densité élevée de
liaisons covalentes. Les thermodurcissables sont mis en forme de fagon irréversible par des
réactions chimiques entre la résine et le durcisseur, ce dernier assure la création de liaisons
pontales entre les différentes chaines moléculaires du polymere. Compte tenu de leur faible
viscosité avant durcissement, les thermodurcissables sont largement employés comme matrice
dans les matériaux composites. On peut citer, les polyesters insaturés (vinyle ester, les dérivés
allyliques, les polyesters condensés, etc.), les resines époxydes, les résines de condensation
(les phénoliques, les aminoplastes, lesfuraniques, etc.). [9].

Ce qui concerne les thermoplastiques sont des déerivés de monomeéres linéaires ou
légérement ramifiés qui forment le motif de base d’une chaine ou ils sont maintes fois répétes.
Sous I’action de la chaleur, le thermoplastique se ramollit conduisant & 1’apparition de
mouvement a longue portée dans les chaines moléculaires. Les thermoplastiques peuvent
alors étre solidifiés par refroidissement en prenant la forme souhaitée. Ce processus de
ramollissement par excitation thermique et durcissement par refroidissement peut étre répété
indéfiniment car, contrairement aux résines thermodurcissables, quasiment aucune
modification chimique ne vient altérer les thermoplastiques. Il s’agit plutdt d’une
modification de I’agencement intermoléculaire. Cette aptitude conféere aux déchets

thermoplastiques des propriétés de recyclage trés intéressantes. [10].
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Tableaux 1.1 : Les principales caractéristiques des matrices polymere thermodurcissables et
thermoplastiques. [10].

Matrice thermo durcie Matrice thermoplastique
Amorphe Amorphe ou semi cristalline
Résistance aux temperatures elevées Résistance a I’impact

Viscosité basse pendant la mise en Forme  Fabrication difficile en raison de la viscosité

tres elevée du polymeére fondu

Fragiles Thermostable
Cycle de fabrication long Possibilités de réparation
Recyclage des déchets impossibles Recyclage trés aisé

Dans notre travail nous nous sommes intéressés a 1’é¢tude d’une matrice a base du
polychlorure de vinyle ou PVC car c’est un polymeére trés présent dans notre vie quotidienne.
Il couvre tous les secteurs d’activité économiques. C’est aussi I'un des plus utilisés ces
derniéres années, avec une consommation mondiale de plus de 20 milliards de tonnes, ceci est

dd a I’ensemble de ses propriétés mécaniques et physiques et son aptitude a étre modifié.
Les résines les plus utilisées dans les matériaux composites sont :
-les résines thermodurcissables.
-les résines thermoplastiques.
Ces deux types de polymeres difféerent en leur structure moléculaire aussi bien que leur
comportement

1.5.2.1. Matériaux thermodurcissables :

ont une stabilité thermique beaucoup plus élevée en comparaison avec les matériaux

thermoplastiques, un grand avantage pour des applications d'une demande tres élevée.

Des remplisseurs ou charges sont employes en polymeres pour une variété de raisons, a savoir
réduire le col(t, améliorez le traitement, la densité de commande, conductivité thermique,
dilatation thermique, propriétés électriques, propriétés magnétiques, retard de flamme, et pour
améliorer les propriétés mécaniques[11].En général, les remplisseurs peuvent changer
I'exécution des composés de polymere en changeant la couleur, viscosité, propriétés de

barriére, les propriétes electriques et thermiques, la finition de surface, le rétrécissement, etc...
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Les résines thermodurcissables principalement utilisées sont les suivantes :
* Résines époxydes: font I’objet de notre étude.

* Résines phénoliques: sont obtenues par la polycondensation du phénol et du formol ; elles
présentent une trés bonne tenue au feu, sans fumée, c’est pour cette raison qu’on les utilise
dans les des transports ferroviaires. Elles sont fragiles, sensibles a I’humidité, difficiles a

mettre en ccuvre.

e Résines polyamides.
e Résines polyesters

e Résines époxydes.

I. 6. Fibres naturelles:
On peut subdiviser les fibres naturelles en trois grands groupes selon leur origine :

+ les fibres végétales qui comprennent :

e les fibres provenant des poils séminaux de gaines (coton kapok) ;

e les fibres libériennes extraites de tiges de plantes (lin, chanvre, jute, ramie) ;

e les fibres dures extraites de feuilles (sisal), de troncs (chanvre de manille),
d’enveloppes de fruits (noix de coco).

+ les fibres animales qui proviennent des poils, telle que la toison animale, et sécrétions
telle
que la soie ;
les fibres minérales telles que le basalte.
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1.6.1. Classification des fibres naturelle :

Les fibres naturelles sont pour la plupart d’origine végétale ; animale et minérale
(Fig.1.3)..Végeétale : extraite de plantes, de fruit et d’arbres comme le coton, le lin,

I’agave, le jute, le chanvre, etc.

Animale : extraites de poil d’animaux comme le mouton, la chevre, le lama, etc.

.Minérale : on trouve dans la nature des minéraux dont la texture fibreuse.il s’agit d’une

matiére toxique, comme 1I’amiante [12].

Fibres naturelles

|

|
Origine végétale Origine animale Origine minérale

e e ‘

I l l I l I l

Graines = | Tige | Fewlles | Fruits ‘Lainc Poils | Sécrétions

m e, i oo e sl i
coton, lin, sisal, | noixde
kapok = ' ramic | abaca | coco | |

mouton | | alpaga | | soie amiante

\

Figure 1.3: Classification des fibres naturelles selon’ origine

1.6.2. Définition de la fibre végetale :

Les fibres végétales sont des structures biologiques fibrillaires composées de cellulose,
hémicelluloses et de lignine. En proportion relativement faible d’extractibles non azoté, de
matiere protéique brute, de lipide et de matiéres minérales. Les proportions de ces constituants

dépendent enormément de 1’espéce, de 1’age et des organes de la plante [13].
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Figurel.4:.Quelque plantes, origine des fibres utilisées comme renfort.

+ Quelques exemples de tissus de fibres végétales sont présentés ci-dessous :
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Figure 1.5: quelques exemples de tissus de fibres végeétales

E



Chapitre | Les matériaux composites a fibres végétales

1.7. Classification des fibres vegétales :

Les fibres végétales sont classées en quatre groupes suivant leur provenance. A s’avoir : les
fibres de feuille, de tiges, de bois et de surface [14].

a) Les Fibres de Feuilles : Ces fibres sont obtenues grace au rejet des plantes
monocotylédones. Les fibres sont fabriquées par chevauchement de paquet qui entoure le long
des feuilles pour les renforcer ces fibres sont dures et rigides.

b) Les Fibres de Tiges : Les fibres de tige sont obtenues dans les tiges des plantes
dicotylédones. Elles ont pour rdle de donner une bonne rigidité aux tiges de plantes. Les fibres
de tige sont commercialisées sous forme de paquet de cor et en toute longueur. Les fibres de
tige les plus utilisées sont les fibres de jute, de lin, de ramie de Sun, de kana, durera et de

chanvre

c) Les Fibres de Bois : Les fibres de bois proviennent du broyage des arbres tels que les

bambous ou les roseaux. Elles sont généralement courtes.

d) Les Fibres de Surface : Les fibres de surface entourent en général la surface de la tige, de
fruits ou de grains. Les fibres de surface des grains constituent le
Groupe le plus important dans cette famille de fibres. Nous citons entre autre le Cotton et la

noix de coco (coco) [14].

1.8. Structure de la fibre végétale :

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

et covalentes a la lignine.

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

micro fibrilles (S1, S2, S3) (Fig. 1.6).

Généralement une fibre végeétale est caractérisée physiquement par son diamétre sa densité et

son teneur en eau et son pourcentage d’absorption d’eau [15].
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PLANCHE

STRUCTURE
AMNATOMIQUE

CELLULE

PAROI
CELLULAIRE

L : lumen
S1+S2+S3 | paroi secondaire
P : paroi primaire

LM : lamelle mitoyenne

Figurel.6:Structure du bois (observations multi échelles).[10].

Les micros-fibrilles décrivent par rapport a I’axe de la fibre, un angle micro fibrillaire
dont la valeur varie d’une espece a I’autre. L’orientation du micro fibrilles par rapport 1’axe
de la cellule joue un grand réle dans les propriétés mécaniques des parois des fibres, Plus que
I’angle des micros fibrilles augmente, le module de Young (une mesure de la rigidit¢) décroit,

tandis que 1’extensibilité des parois augment [16].

O : angle microfibrillaire

Fibrilles de cellulose

Figure 1.7: Modeéle de la description de structure d'une fibre végétale




Chapitre | Les matériaux composites a fibres végétales

1.9. Morphologie des fibres végétales :

La morphologie des fibres végétales est fonction de plusieurs facteurs qui influent sur ses
dimensions. Elle dépend de ’origine de la biomasse, des conditions environnementales de
croissance de la plante, et aussi de I’état de maturité de cette derniere. Le caractére variable du
diamétre et de la longueur de la paroi des fibres végétales constitue une donnée importante
pour bien appréhender les transferts de contraintes aux interfaces fibre-matrice [17]. Les

propriétés morphologiques de quelques fibres végétales sont répertoriées dans le tableaul.2

Fibres Longueur (mm) Diameétre (um)
Coton 25 12-25
Lin 4-85 12-30
Jute 2.5 5-25
Sisal 100 -125 100 -400
Chanvre 5-40 16 -50
Kenaf 2.5-45 14-33

Tableau 1.2:Propriétés morphologiques de quelques fibres végétales [17].

1.10. Composition chimique des fibres végeétales :

Les fibres végétales sont fondamentalement constituées de la cellulose, d’hémicelluloses,
et de la lignine. On y trouve en faibles quantités les pectines, les pigments et les extractibles.

Leurs proportions varient en fonction de I’origine botanique de la fibre étudiée [18].
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Fibres Cellulose | Lignine (%) | Hémicellulose | Pectine (%) Cendre (%)
(%) (%)
Fibre de tige:
Bambou 46— 58 20-22 16 -20 8-10 -
Kénaf 37-49 15-21 18-24 - 2-4
Jute 41 -48 21-24 18-22 - 0.8
Fibres d’écorce/
libériennes :
lin 71 22 18.6 —20.6 23 -
kénaf 31-57 15-19 21.5-23 - 2-5
jute 45-71.5 12 -26 13.6 -21 0.2 2-5
chanvre 57-77 3.7-13 14-224 0.9 0.8
ramie 68.6 —91 0.6-0.7 5—-16.7 1.9 -
Fibre de feuillage :
Abaca
Sisal 5663 7-9 15-17 - 3
Henequen 47-78 7-11 10-24 10 0.6-1
77.6 13.1 4-8 - -

Tableau 1.3: Composition chimique (% massique) de quelques fibres végétales.[18].

HRGP

Figure. 1.8. : Représentation schématique d’une fibre de bois

1.10. 1. Cellulose :

La cellulose constitue le matériau le plus abondant dans la nature. L’Homme utilise environ
5x108tonnes de cellulose par an, sous forme de bois, de papier, de textile, de plastiques, etc. Il
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Présente le constituant majeur des fibres lignocellulosiques. Sa teneur y varie selon la nature
de la fibre [19]. La cellulose est obtenue par polymérisation d’une molécule élémentaire
appelée le glucose. Les macromolécules groupées parallélement en faisceaux forment les
filaments micellaires. Ceux-ci, rassemblés en grand nombre, donnent naissance aux fibrilles.
Ces dernieres associées entre-clles, forment ce qu’on appelle les fibres de cellulose. 11 s’agit
d’un polysaccharide homopolymere linéaire (C6H1005)n constitué par un enchainement
d’unités cellobioses, elles-mémes composées de cycles glucopyranose, avec une liaison
glycosurique du type p (C1-C4), ce qui conduit a la structure du R-cellobiose. La chaine adopt
la conformation linéaire car le lien que 1’on appelle disaccharide C-1,4 possede la particularité
d’orienter tous les groupes hydroxyles du cycle en position équatoriale de la forme chaise que

prend le cycle. 1l en résulte ainsi une stabilité structurale.

< o S
= O /,"“-»Ajo?\ s -0 > o
HO il HO 0 w | HOY T on
HM—-O ,%_o /.
= —\J-ZO‘H*-Q HO i \...-Z"'-ﬂ o
OH
L Jdn

Figure 1.9: Structure de la celllulose

1.10.2. Les hémicellulose :

Les hémicelluloses constituent une classe de polymeres amorphes présentant une grande
diversité de structure. En effet, on appelle hémicellulose tout polysaccharide présent dans la
paroi végétale n’étant ni cellulose, ni substance préclinique. Parmi eux, on retrouve les
arabisantes, les xylénes, les galantines, les manades, et les glucines. Les hémicelluloses sont
des polysaccharides complexes de faible poids moléculaire. Elles jouent un réle fondamental
dans le maintien d'une architecture pariétale organisée, liant les fibrilles de cellulose entre
elles. Elles sont solubles dans ’eau et peuvent étre extraites de la paroi des cellules végétales
par des solutions alcalines. Elles ont un degré de polymérisation 100 fois plus petit que celui
de la cellulose native et une structure en forme d'hélice qui leur confere une certaine souplesse
[20].
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Figure 1.10: Structures chimique de I’hémicellulose xyléne

1.10.3. Lignine :

La lignine est un copolymere tridimensionnel complexe constitué de composés aromatiques et
aliphatiques a tres haut poids moléculaire. Elle est constituée de trois unités différentes de
type phénylopropane a savoir les alcools p-coumarylique, coniférylique et sinapique (figure
1.11). C'est un matériau amorphe et hydrophobe de nature. Sa chimie n'a pas encore été
précisément établie, mais la plupart de ses groupes fonctionnels et les unités structurelles de la
macromolécule ont été identifiés. Elle est caractérisée par la forte teneur en carbone mais une

faible teneur en hydrogene [21]. La lignine confére la résistance et la

rigidité aux parois cellulaires en plus d'une protection contre les agents pathogénes
microbiens. La teneur de la lignine dans les plantes est tres variée étant donné qu'elle dépend
souvent de la méthode d'analyse. Les lignines sont intimement associées a I' hémicellulose et
la cellulose dans les parois cellulaires des plantes. Elle joue le r6le d'agent incrusté dans la
matrice cellulose/hémicellulose, pour cette raison, la lignine est souvent dénommée I'adhésif
de la paroi cellulaire végétale. En plus de la cellulose, I' hémicellulose et la lignine, les parois
cellulaires des plantes contiennent d'autres molécules organiques comme les protéines, les
tanins, les pectines, les cires, les composés aromatiques et les glucides de faible poids

moléculaire.
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Figure 1.11: Représentation schématique d’une structure de lignine

= Les différents constituants des fibres végétales (Figure. 1.12.)

Figure 1.12: Différents constituants d'une fibre végétale

E
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|.11. Caractéristiques physiques et mécaniques des fibres végétales:

Geénéralement une fibre végétale est caractérisée physiquement par son diametre, sa densité,
son teneur en eau et son pourcentage d’absorption d’eau. Et elle est caractérisée
mécaniquement par sa résistance a la traction, son élongation a la rupture et son module
d’élasticité [22].

Tableau 1.4 : représente les caractéristiques physiques et mécaniques de quelques fibres

végétales.
Densité Module de Résistance en Allongement
Fibre
{gfl:m“] traction (GFa) traction (MFa) (%a)
Lim 1.5 28 345-1100 2.7-32
Jute 1.45 13-27 350-550 1 .2-2.5
Chanvre 1.48 29-T0 550-900 1,6-3.5
Ramie 1.5 20-T0 550-900 1.6-4
kénaf 1.47 68 1580 27
Abaca 1.35 20 QD 3.5
Sizal 1.45 9-20 400-700 2-14
1.15 At 130-120 1 540
Coco
1,5 5-12 300-200 3-10
Coton

1.12. Application des composites a base des fibres végétales :

L'utilisation des matériaux composites s’inscrit dans une démarche d’éco-conception. On
noteenfin le développement de granulés thermoplastiques renforcés par des fibres naturelles
végétales est utilisé dans différents domaines (cosmetique, automobile, horticulture,
électroménager, mobilier urbain, outillage...) [23].

1.12.1. En automobile :

L’utilisation des fibres naturelles dans les matériaux composites est de plus en
plus courante, notamment, chez I’équipementier automobile Faure Cia, le projet de
recherche Nafé (Natural fibre for injection), lancé en 2008, a permis de mettre au point
des pieces en composites de lin ou en chanvre avec un gain de masse de 25%. Aussi

gue Alstom Transport équipera en 2014 ses nouvelles rames TGV de panneaux et de

@
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cloisons en lin composite et en 2016 le « nez » des locomotives sera fabriqué a partir

du méme matériau, avec d’autres éléments exterieurs[24].
1.12.2.Enconstruction :

Les fibres végétales sont utilisées comme renfort de matériaux, notamment
d'isolation, de produits en ciment.
1.12.3.En Infrastructure :

Trottoirs, digues, signalisation routiéres, isolant phoniques...etc.

1.12.4 Autres applications: lespalettes, le mobilier (table de camping ou chaise),

équipement de jeux publics [25].

1.13. Utilisations des fibres végeétales :

La connaissance des propriétés caractéristiques des fibres est indispensable en vue de
leur utilisation dans des composites. Les fibres végétales présentent en général de bonnes
propriétés mécaniques, mais leur utilisation est limitée par leur caractere hydrophile et leur
faible stabilité thermique. De méme, la comptabilité fibres matrice va dépendre non seulement
de la nature des fibres mais également de la nature de la matrice de polymére. La grande
diversité des fibres végétales et le large domaine d’applications des matériaux composites,
sont a ’origine du grand nombre de travaux concernant le développement des matériaux

composites a renforts fibres végétales [26].

Les travaux concernant 1’utilisation des fibres naturelles comme alternative aux fibres de
verre utilisées traditionnellement dans des matrices polymeéres thermoplastiques hydrophobes
(comme les polyoléfines) ont permis de réaliser des composites «facilement» recyclables [27].
La limitation de ’utilisation des fibres végétales dans ce type de composite reste le manque de

compatibilité entre les fibres et la matrice.
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Figurel.13. : Evolution de la production mondiale des fibres végétales (En millions de

tonnes)

1.14. Avantages et inconvénients des fibres végetales :

Pour des raisons de disponibilité et de colt, les fibres naturelles d’origine végétale sont les
plus utilisées pour le renforcement des matériaux composites ; elles constituent une
alternative intéressante aux fibres de verre en raison de leur recyclabilite. Ces fibres
présentent de nombreux avantages comme renfort des composites. En revanche, certains

inconveénients peuvent étre un frein au niveau de développement industriel.
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Tableau .1.5: Principaux avantages et inconvénients des fibres végétales comme renforts des

matériaux composites [22].

Avantages Inconvénients

lﬂ\

Faible coiit.
Biodégradabilité.

Difficulté de leur extraction
La nature hydrophobe

RN

Propriétés mécaniques spécifiques . i ]
L'incompatibilité avec les polyméres
impotrtantes (résistance et rigidité). i

P ( giditc) Abzorption d'ean

Non abrasif pour les outillages.
on abmsil pour fcs outTages Stabilité thermique limité (200-250°C)

Neutre pour 1’émission de C0O2. }
Structure anisotropes

S N N R RN

Peu d'énergie pour production. L. o .
Variation des propriéiés en fonction de la

Pas de résidus aprés incinération. . .
zone de croissance et 1"age de la planie.

A . T

Pas d'irritation cutanée lors de la

manipulation des fibres.

lﬂ\

Ressource renouvelable.

1.15. Conclusion :

Les matériaux composites disposent d’atouts importants par rapport aux matériaux
traditionnels. lls apportent de nombreux avantages fonctionnels : légéreté, résistance
mécanique et chimique, maintenance réduite, liberté de formes. lls permettent d'augmenter la

durée de vie de certains équipements grace a leurs propriétés mécaniques et chimiques.

Comme tous les produits naturels, les propriétés mécaniques et physiques des fibres naturelles
varient considérablement. Ces propriétés sont gouvernées par la composition chimique et
structurale et dépendent du type de la fibre et des conditions de croissance. La cellulose, le

composant principal de toutes les fibres végetales, varie d’une fibre a une autre.
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11.1. INTRODUCTION :

L’intérét pour les composites polymeres renforcés de fibres naturelles croit rapidement en
termes d’applications industrielles et de recherche fondamentale [1-2]. Les fibres naturelles
sont facilement disponibles, faciles & transformer, renouvelables, de faible densité et a faible
colt et possedent des propriétés mécaniques adéquates, devenant ainsi une alternative
écologique attrayante au verre, au carbone et aux autres fibres synthétiques pour la
fabrication de composites. Ils sont principalement utilisés pour la fabrication de piéces
non structurelles pour I’industrie automobile , telles que les revétements de roues de
voiture, pare-chocs de voiture, tapisseries, panneaux de portes, etc. et possedent
également de trés bonnes propriétés d’isolation acoustique et thermique [3]. Divers
types de fils de fibres naturelles sont disponibles sur le marché, comme le coton, le
jute, le lin, le sisal, le kenaf, I’ananas, la ramie, le bambou et la banane. Elles sont une riche
source de fibres Lignoncellulosiques et sont le plus souvent appliquées comme renforts pour
les composites polymeres [3].Méme si les fibres naturelles présentent plusieurs avantages, les
fibres Lignoncellulosiquessont hydrophiles et absorbent I’humidité, ce qui limite leur
utilisation dans les applications techniques. Kabir et al. [4] ont signalé qu’il y a une grande
quantité de liaisons hydrogéne (groupes hydroxyles -OH) présentes entre les macromolécules
de la paroi cellulaire de la fibre végétale et qu’elles se multiplient lorsque ’humidité de
I’atmosphére entre en contact avec la fibre, en raison de la rupture de la liaison et de

la formation de nouveaux groupes hydroxyles avec les molécules d’cau.

Cette incompatibilité des fibres avec la matrice polymere conduit a une faible
résistance de liaison interraciale de la matrice de fibres et a un mauvais mouillage des
fibres par la résine de matrice, ce qui entraine généralement de mauvaises propriétés

mécaniques des composites.

Plusieurs études ont déja tenté de modifier les propriétés de surface des fibres de cellulose
afin d’améliorer leur adhésion avec une matrice polymérique. Des méthodes variées comme
les traitements corona, plasma, alcalin, thermique, la greffe par copolymérisation, le
traitement avec des silanes ou encore avec d’autres produits chimiques ont permis d’améliorer
la compatibilité des fibres avec la matrice. Cependant, certaines de ces méthodes posent les

inconvénients d’utiliser des équipements et/ou des produits chimiques onéreux [6].
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1. 2. COHESION DES COMPOSITES ET ADHESION
INTERFACIALE :

La notion d’adhésion ne peut étre dissociée de la nature des surfaces impliquées. D’une
maniére générale, une mauvaise adhésion provient des propriétés antagonistes de la surface

des composés associés.

L'adhésion est un phénomeéne complexe qui consiste en la formation d'un contact inter facial
au niveau moléculaire entre les différents composés. Les molécules se déplacent ensuite pour
atteindre I'équilibre d'adsorption en formant des liaisons physiques, plus ou moins fortes selon
leur nature et/ou réagissent chimiquement pour former des liaisons covalentes. L’adhésion est
donc affectée par des phénomenes de mouillabilité, de diffusion, d'adsorption, de réactivité

chimique et elle peut aussi étre d'origine mecanique.

En effet, la surface conditionne fortement les possibilités de liens chimiques ou mecaniques a
I’interface entre des matériaux. L’interface peut prendre différentes formes et conduire au
concept d’interphase, 1’interphase étant une zone plus ou moins large entre les deux adhérents,

dans laquelle il existe un gradient de concentration de propriétés des deux composants.[5].

11.3. Le role de prétraitements et des traitements chimiques :

La cellulose et I’hémicellulose sont composées de groupements osidiques; a la surface des
fibres des groupements hydroxyles les rendent hydrophiles. Avec des fibres vegétales brutes
on trouve des substances peu compatibles pour la réalisation de matériaux composites
performants tels que des restes de rouissage. Les fibres se présentent sous forme de faisceaux,
associés les uns aux autres par la lignine. Un prétraitement chimique pour nettoyer et separer
les fibres est nécessaire. Le rble des traitements chimiques est de modifier la surface des

fibres, amélioration du mouillage des fibres par la matrice et de la liaison inter faciale [7].

Les résultats des études de Torres et Cu billas [8] ont montré que le prétraitement de la fibre
de sisal par I’acide stéarique augmente la déformation a la rupture du composite polyéthyléne
PEBD /fibres de sisal de 23% par rapport au composite a fibres de sisal non traitées et la

contrainte a la rupture est plus grande dans le cas de composite a fibres traitées.

.
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11.4 Modification de la surface des fibres :

L’interface fibre-matrice est la zone de diffusion ou de réaction, dans laquelle les phases fibre
et matrice sont combinées chimiquement et/ou mécaniquement. L’adhérence interfaciale entre
la fibre et la matrice joue un rble prépondérant dans la caractérisation des propriétés
mécaniques des composites. S’il y a une mauvaise adhérence a la limite de la phase, la
dispersion de la force est relativement faible, ce qui entraine de mauvaises propriétés

mecaniques du composite [9].

Les méthodes de modification sont différemment efficaces en ce qui concerne 1’adhésion
entre la matrice et les fibres. Les fibres de renfort peuvent étre modifiées par des méthodes
physiques ou chimiques. Les méthodes physiques, telles que le traitement thermique, le laser,
les rayons gamma, les UV, plasma... modifient les propriétés structurelles et de surface de la
fibre et influencent ainsi les liaisons avec les polymeres. Les modifications chimiques
comprennent des traitements avec de la soude, du silane (alcoxyde de silicium fonctionnalisé),
de I’acide acétique, ou encore a base de d’isocyanate, ect.. La méthode de couplage chimique
est I'une des méthodes chimiques importantes, qui permet 1’amélioration de I'adhérence
interfaciale. Dans la littérature, les méthodes les plus fréeqguemment utilisées sont le traitement
a la soude en premier lieu souvent suivi par une silanisation ou une acétylation ou encore

I’addition d’un comptabilisant.[10].
Il .4.1 . Traitements physiques :

Ces derniers peuvent étre subdivisés en trois sous-catégories:

- Les méthodes quinechangentpas la composition chimique des fibres comme

I’étirage, le calandrage, le traitement thermique.

-Les méthodes qui modifient I’énergic de surface des fibres comme les traitements

corona et-les traitements par plasma froid.

L’utilisation d’adjuvants est une des méthodes les plus utilisées pour modifier la
tension de surface de la cellulose et ainsi améliorer la compatibilité avec des polymeéres.
L’intérét principal de [I’utilisation d’un tensioactif est de favoriser la dispersion des fibres
dans les polyméres. L’ajout d’agents de dispersion comme 1’acide stearique , la paraffine
ou I’huile d’origine minérale assure une distribution plus homogene des fibres végétales

dans le polypropylene. La quantité nécessaire de surfactant doit étre définie de fagon précise

-
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pour optimiser au mieux les propriétés mécaniques. D’une maniére générale, il est
possible d’améliorer la résistance aux chocs et I’élongation a la rupture grace a des
quantités d’additifs de I'ordre de 10%. En revanche, le module d’élasticité baisse dans
de nombreux cas et la résistance a la rupture est généralement fortement diminuée par

la présence d’un additif

.-Une autre voie consiste a imprégner les fibres de cellulose avec des polymeres
compatibles avec la matrice . Des solutions ou dispersions de polyméres de faibles
viscosités sont alors utilisées. A titre d’exemple, I’imprégnation de fibres de cellulose
par des dispersions de polychlorure de vinyle plastifié avec du ben zylphtalate permet
une excellente distribution dans une matrice polystyréne [11].

Il.4. 1.1 Traitement plasma :

Le traitement plasma est une autre méthode de traitement physique et est similaire au
traitement corona. La propriété du plasma est exploitée par la méthode pour induire des
changements a la surface d’un matériau. Selon le type et la nature des gaz utilises, il est
possible de realiser diverses modifications de surface. Des radicaux libres réactifs et des
groupes peuvent étre produits, I’énergie de surface peut étre augmentée ou diminuée et la

réticulation superficielle peut étre introduite.

Les composites de polyester renforcés de fibres de lin, qui ont été soumis a un traitement a
I’hélium plasma froid, ont été étudiés au moyen de mesures de perméationd’eau et d’essais
mécaniques [12]. L’analyse de la perméation et les résultats mécaniques ont montré que le
traitement plasma améliore 1’adhérence de la fibre/matrice et améliore la rigidité de la

propriété mécanique.

Les collisions électron/atome ne sont pas les seules a avoir lieu dans un plasma, il existe aussi
des collisions de type particule chargée/particule chargée et particule neutre/particule neutre.
Outre la présence d'ions et d'électrons libres, les plasmas sont aussi composés d'atomes a I'état
initial, d'atomes a I'état métastable, de radicaux mais aussi d'énergie sous la forme de
radiations (UV invisible et visible le plus souvent, de lumiere mais aussi de chaleur) (Figure

11.1). Dans leur globalité, les plasmas sont quasi-neutre électriquement parlant.
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Figure 11.1-Constituants d'un plasma [13].

Malgré la forte énergie nécessaire a sa création, le plasma n'est pas uniquement présent a I'état
naturel dans I'espace interstellaire et les étoiles mais il est aussi présent sur Terre. On le
retrouve sous la forme du feu, des éclairs ou encore des aurores boréales. Le feu pourrait donc
étre considére comme le premier plasma créé artificiellement par 1 'homme. Les plasmas
peuvent étre classés en trois grandes familles selon leur température et leur densité de charges
(Figure 11.2) :

e Les plasmas chauds
e Les plasmas thermiques

e Les plasmas froids
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Figure 11.2-Diagramme de classification des plasmas

a) les plasmas chauds, b) les plasmas thermiques c) les plasmas froids [14]




+ Au sein du plasma, il n’y a pas toujours un équilibre thermodynamique entre les
espéces mais un état stationnaire dans lequel chaque espéce de particules a une énergie
caracterisée par une température T. Celle-ci est définie par 1’énergie cinétique

moyenne [14].
Il .4.1.2 Traitement Corona :

Cette technique est également un traitement de surface. La décharge corona produit d
nombreux sites actifs sur les longues chaines polymériques qui pourraient réagir ave
l'oxygéne pour créer des defauts de surface. Autrement dit, une augmentation de la rugosi
de la surface du matériau peut étre provoquée par la formation de micro-trous et de

cavet[15]. Ce traitement peut augmenter 1’adhésion des fibres naturelles avec la matrice.

Dans les cas des fibres de cellulose, le traitement corona entraine une augmentation de
I’énergie de surface, de I’acidité et de la basicité ainsi que le rapport de quantité
d’oxygene et de carbone (O/C) (Dong et al. 1992). Pour des niveaux de puissance de plus
en plus élevés Belgacem et al. (1994) ont observé des améliorations des propriétes
mécaniques des composites cellulose/polypropylene. Des résultats similaires ont pu étre
observés dans un travail récent par Ragoubi et al., (2010) en traitant des fibres de chanvre

en vue de les incorporer dans une matrice polypropylene[15].
11.4.1.3 Traitement UV :

Gassan et Gutowski[16] ont également utilisé un traitement par rayonnements
ultraviolets(UV) comme traitement physique de surface pour améliorer les propriétés
mécaniques des composites fibres de jute/époxy (30/70). Les fibres de jute ont été
irradiées par des rayons UV de longueur d’onde 254 nm. Le traitement UV des fibres de
jute a augmenté la polarité de leur surface en augmentant la teneur en groupes carboxyles
de surface. Ceci est dii a ’oxydation de la surface des fibres de jute sous rayons UV et en
présence d’oxygene. Ainsi, la mouillabilité des fibres et la résistance a la flexion du
composite ont été améliorées. Apres un traitement de 10 minutes a une distance de 150

mm de la lampe UV, la résistance a la flexion du composite a augmenté de 30 %.

De plus, le traitement montre une bonne résistance au lavage, et maintient l'activité
antibactérienne méme apreés 30 cycles de lavage. Torres-Giner et al. [17] ont étudié l'effet
du rayonnement UV sur I’adhérence interfaciale des composites farine de bois / plastisol

de vinyle. Le plastisol de vinyle est le polychlorure de vinyle plastifi¢ par de I’huile de lin
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époxyde. Pour cela, lafarine de bois a été exposée sous une lampe a mercure a des rayons
UV de longueur d’onde 350 nm a différentes durées. Ensuite, ces fibres ont été
incorporées dans la matrice plastisol de vinyle a différents taux entre 10 et 30 %m. Les
résultats ont montré que le rayonnement UV a favorisé I'adhérence des fibres a la matrice.
Les auteurs ont suggéré que l'oxydation UV pourrait favoriser la génération de groupes
hydroxyles (-OH) a la surface de la cellulose de la farine de bois, ce qui pourrait créer des
sites actifs capables de former de fortes interactions covalentes avec les groupements
époxy réactifs de I’huile de lin utilisée. Les essais mécaniques ont indiqué que la
résistance a la traction a augmenté de 42 % et la déformation a la rupture a augmenté3, 5
fois pour les composites contenant 30 %m la farine de bois préalablement exposée aux

UV pendant 4 min par rapport au composite de composants bruts.
11.4.2 traitements chimiques :

Les fibres de cellulose, qui sont fortement polarisées, sont intrinsequement incompatibles
avec les polymeéres hydrophobes en raison de leur nature hydrophile. Dans de nombreux
cas, il est possible d’induire une compatibilité dans deux matériaux incompatibles en
introduisant un troisieme matériau ayant des propriétés intermédiaires entre celles des
deux autres. Il existe plusieurs mécanismes de couplage dans les matériaux (p. ex.,
couches de séparation faibles, couches déformables, couches retenues, mouillabilité,

liaison chimique et effet acide-base).

Le développement d’une théorie définie pour le mécanisme de collage utilisant des agents
de couplage dans les composites est un probléme complexe. La principale théorie du
collage chimique ne suffit pas a elle seule. Il semble donc nécessaire de tenir compte
d’autres concepts. Il s’agit notamment de la morphologie de I’interphase, des réactions
acide-base dans I’interface, de 1’énergie de surface et des phénoménes de mouillage. Des
modifications chimiques de fibres naturelles visant a améliorer I’adhérence a I’intérieur de

la matrice polymeére a ’aide de différents produits chimiques ont été étudiées. . [18]
I1.4.2.1 . Traitement alcalin :

Le traitement des fibres naturelles par I'nydroxyde de sodium (Noah) est largement utilisé
pour modifier la structure moléculaire cellulosique. Il modifie l'orientation des zones
cristallines de la cellulose (Cellulose I— Cellulose 1I) [19],[20] et forme plus de régions

amorphes (Figure 11.3).
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Ceci augmente ’accessibilité des produits chimiques. Dans la région amorphe, les chaines
de cellulose sont séparées et des molécules d'eau s’insérent entre ces chalnes. Le
traitement alcalin diminue le taux des groupements —OH de la cellulose et forme des
groupements —O- Na+ entre les chaines moléculaires de la cellulose [21]. Ainsi, la
sensibilité

a I'humidité des fibres diminue. Ce traitement enléve également une partie des

hémicelluloses, de la lignine, de la pectine, de la cire et des huiles [22],[23].

Wax & Oil
Cellulose
3 i O™
Lignin > W\-ﬁ%&
e S s s i

(i) (i)

Figure 11.3. — Structure typique de la fibre lignocellulosique (i) non traitée et (ii) et apres

traitement alcalin [19].

Il .4.2.2. Traitement a la soude :

Le traitement a la soude est l'un des traitements chimiques les plus utilisés avec les fibres
naturelles lorsqu'elles sont utilisées pour renforcer les thermoplastiques et thermodurcissables.
La modification importante apportée par un traitement alcalin est la diminution des liaisons
hydrogene entre la cellulose et les deux autres principaux constituants : hémicellulose et
lignine. La définition standard du mercerisage (proposée par la norme ASTM D1965) est la
suivante : procédé qui consiste a soumettre une fibre végétale a une interaction avec une
solution aqueuse concentrée d'une base forte, dans le but de provoquer un gonflement
important résultant en des changements dans la structure fine, la dimension, la morphologie et
les propriétés mécaniques [24, 25]. Le traitement par la soude change la topographie de la

surface les fibres, supprime la cire, la pectine, une partie de la lignine, et ’hémicellulose ce
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qui est favorable a I'utilisation ultérieure des fibres comme renfort de matériaux polymeres.
En effet, ’élimination de ces composants est nécessaire car du fait de leur structure amorphe,
ils conduisent a une résistance en traction plus faible [24, 26]. En plus, apres le traitement a la
soude, beaucoup dégroupes —OH sont présents sur la surface des fibres (figure 11.4) et on peut
donc traiter les fibres facilement avec d’autres constituants chimiques comme les silanes,
I’acide acétique... L'effet de la soude sur la fibre de cellulose est une réaction de gonflement,
au cours de laquelle la structure cristalline naturelle de la cellulose relaxe. La cellulose native
(telle qu’elle existe dans la nature) posséde un réseau cristallin monoclinique de cellulose-l,
qui peut étre transformé en différentes formes polymorphes par des traitements chimiques ou

thermiques.
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Figurell.4. : Réaction de traitement par la soude.

11.4.2.3. Traitement par acétylation :

Le traitement par acétylation a été adopté par Haseenaet ses collaborateurs [27],sur les fibres
d coco et de sisal. La présence du groupement acétyle rend les hydrogenes du carbone C6 plus
réactifs. Par conséquent des liens chimiques peuvent étre engendrés avec les sites actifs du

caoutchouc naturel (NR) améliorant l'adhésion(Figure 11.5).
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(CH;CORO
Cellulose-O-Na+ =—— Cellulose-0 COCH3
CH;COOH

Figure 11.5.Acétylation des fibres cellulosiques [27].

L’acétylation est une méthode plutét attrayante pour modifier la surface des fibres naturelles
et la rendre plus hydrophobe. Elle a été utilisée pour réduire le gonflement du bois dans I'eau
et a eté étudiée plus que toute autre réaction chimique des matériaux lignocellulosiques. Le
principe de la méthode est de faire réagir les groupes hydroxyles (-OH) de la fibre avec les
groupements acétyls (CH3CO-), et donc de rendre ainsi la surface de la fibre plus
hydrophobe. Les groupes hydroxyles qui réagissent sont ceux des constituants mineurs de la

fibre, c'est-a-dire la lignine et les hémicelluloses, et ceux de la cellulose amorphe[28].
I1.4.2.4 . Traitement par les silanes :

Un alcoxyde de silicium fonctionnalisé appelé a défaut silane, représenté par R’- Si(OR) 3, est
I’un des meilleurs agents de couplage, utilisés dans le composite polymeére fibres. Ce sont des
composés hydrophiles avec différents groupements associés au silicium tels qu'une extrémité
va interagir avec la matrice et l'autre avec la fibre hydrophile, agissant comme un pont entre
eux. L'absorption de silane est tres dépendante d'un certain nombre de facteurs, comme le
temps d'hydrolyse, la fonctionnalité, la température et le pH. Les alcoxydes de silicium sont
capables de former des liaisons avec les groupes hydroxyles. Les silanols peuvent former des
polysiloxanes par réaction avec les groupes hydroxyles de la fibre. La réaction chimique est

décrite (figurell.6).
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Figure. 11.6.: Réactions chimiques du traitement par un alcoxyde de silicium fonctionnalisé

Des solutions de silane dans un mélange d'eau et d'éthanol a une concentration de 0,033% ont
été utilisées par Valadez et al. [29] pour traiter les fibres. Ils ont constaté que l'effet du
traitement par le silane conduisait a une résistance en traction plus élevée que le traitement
alcalin. 1l a également été vérifie que l'interaction entre la fibre et la matrice PEHD
(polyéthyléne haute densité) est beaucoup plus forte lorsque la topographie de surface de la
fibre est combinée avec une modification chimique de la surface de la fibre par un agent de
couplage de type silane. D’autres études, comme Demir et al. [30] et Wu et al. [31]
mettentégalement en évidence que le silane augmente la compatibilité entre les fibres

végetales et la matrice.
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11 .4.2 .5.Le permanganate :

Le traitement par permanganate est indiqué comme Il'un des meilleures méthodes pour
améliorer la liaison a l'interface fibre - polymere. Le principe est basé sur I’'immersion des
fibresdans une solution de KMnO4 a différentes concentrations dans 1’acétone pour un temps
de traitement de 1 a 3 min, aprés prétraitement alcalin. Une réduction du caractere
hydrophiliquedes fibres et du taux dabsorption d'eau des composite a fibres traitées
avecl’augmentation de laconcentration du KMnO4[32]. En vue d’améliorer ’adhésion des
fibres de sisal et de coco dans le caoutchouc naturel (NR), Haseenaet ses collaborateurs [27]
ont traité ces fibres par une solution de KMnO4(1%) dans I’acétone pendant deux minutes
suivies par un séchage a I’air ambiant. Le principe de ce traitement est la création de sites
radicalaires dans la cellulose des fibres ce qui augmente sa réactivité avec les matrices

polymeres (Figurell.7).

Sreekumaret ses collaborateurs [33] ont étudié I’effet de traitement de surface des fibres de
sisal par KMnO4 sur les propriétés mécaniques telles que la traction, la flexion et la résistance
au choc, des composites polyester /sisal. Les résultats ont montré que les composites renforces

par des fibres traitées ont montré une amélioration de la résistance a la flexion de25%.
Cellulose—H + Mn/* —— Cellulose-H-Mn"* complexe
Cellulose-H-Mn’* complexe —— Cellulose’ + H* + Mn”™*

Cellulose” + NR* ——— Cellulose—NR

Figure. 11.7.Schéma .Activation du greffage Polymere (NR)/cellulose par le permanganate
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11.5. CONCLUSIONS :

Les fibres naturelles suscitent de plus en plus d’intérét pour le renforcement des polymeres
composites en raison de leurs propriétés mécaniques potentielles, de leurs avantages sur
le plan de la transformation et de leurs avantages environnementaux et économiques.
La performance du composite renforcé de fibres naturelles peut étre affectée par de

nombreux facteurs.

Le traitement de surface est essentiel pour réduire I’hydrophilité des fibres
naturelles, donc augmenter leur adhérence avec la matrice hydrophobe. Les traitements
chimiques de surface comprennent I’alcalisation, la silane, I’acétylation, la belozoylation
et le traitement au peroxyde. Ces traitements modifient les constituants structuraux et la
morphologie de lasurface de la fibre naturelle. Ces traitements de surface ont
permisd’améliorer considérablement les propriétés mécaniques et la stabilité thermique.
Par conséquent , I'introduction de fibres naturelles a partir de ressources renouvelables
pour les composites structurels peut offrir des propriétés acceptables et apporter des
avantages a ’environnement en remplagant les fibres synthétiques selon les applications,
Les Traitements physiques permettent d’améliorer certaines propriétés des fibres, ces

méthodes sont utilisées surtout pour purifier les fibres lignocellulosiques,
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Chapitre 111

Etude Expérimentale

I11.1.Introduction :

Ce chapitre présente I’ensemble des techniques et méthodes expérimentales de mise en ceuvre
pour I’extraction biologie (pour rouissage de sel+1’eau ) et les différents traitements des fibres
d’une nouvelle plante locale appelée I’Eucalyptus. La densité apparente de la fibre de
I’Eucalyptus est déterminée par la méthode du extraction des pycnométre.. On a aussi, déterminé
les caractéristiques mécaniques de la fibre en utilisant 1’essai de traction par le bais d’une

machine. L’effet de la thermogravimétrie sur la poudre de I’Eucalyptusa également fait objet de

notre recherche.

111.2. Matériaux utilisés :

I11.2.1.Les fibres de I’eucalyptus

Dans notre expérience, nous avons utilisé les fibres de I’Eucalyptus comme ¢lément de
caracterisation afin de les utiliser comme élément de renforcement des matiéres plastiques. Pour

cela des caracterisations physiques, chimiques et mécaniques sont établies sur les fibres de

I’Eucalyptus.
111.2.2. Produits chimiques utilises :

-L'hydroxyde de sodium (NAOH) :

Produit chimique fourni par Biochem-Chemopharma
Formule chimique : NAOH

Masse molaire : M = 20.g/mol Pureté99%.
-L'anhydride acétique

Produit chimique fourni par Biochem-Chemopharma
Formule chimique :C4H603
Masse molaire : M = 20 g/mol

Densité (& 20°C) : 1.0480 a1.051.

-Permanganate de potassium
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Masse molaire : 15 g/mol

Formule : KMnO4
Nom IUPAC : Potassium manganate(VI1)
Densite : 2,7 g/cm3

Etat et couleur: cristaux violet foncé

Point de fusion : 240 °C.

-Méthanol :
Produit chimique fourni par Biochem-Chemopharma

Formule chimique:CH30OH

Masse molaire : M = 32 .04 g/mol

Densité (a 20°C) : 0.8051 g/cm?

111.2.3. Description botanique de la plante d’eucalyptus :

Les eucalyptus sont des arbres forestiers qui sont de la famille des Myrtacées, genres
Eucalyptus originaires d’Australie. Parmi les différentes espéces, un grand nombre est
originaire de 1’fle de Tasmanie et de I’ile principale d’Australie et seulement quelques especes
ont pour origine ’Indonésie (Figure.lll.1.). Le genre Eucalyptus est donc presque totalement
endémique de I’Australie [1]. La taille de cet arbre a feuilles persistantes peut varier de
quelques centimeétres a plus de 60 m (le plus haut dépasse les 99 m) ! Certains arbres sont a
tronc unique, d'autres ont un tronc qui se divise au niveau du sol. Les tiges d'eucalyptus sont
bleutées et recouvertes de glandes a huile. Elles ont pour particularité de changer d'apparence,
en fonction de I'age de l'arbre, mais conservent toujours une orientation verticale. Les fleurs
d'eucalyptus varient en fonction des especes, mais présentent toutes de nombreuses étamines et
sont, dans un premier temps, fermées par un opercule. Des fruits secs et bruns, en forme de
cbne, mdrissent sur les arbres. Dans le cas du gommier bleu, ils mesurent entre 1,5 et 2,5 cm
de diameétre et laissent s'échapper de nombreuses graines par des valves. Les feuilles de la
principale espece utilisée en phytothérapie mesurent de 6 a 15 cm sur les jeunes arbres, 15 a 35
cm quand le gommier bleu est arrivé a maturité. Les fleurs, quant a elles, sont de couleur

creme ; leur nectar est particulierement apprécié des abeilles.

|
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Méme si en Australie nous rencontrons tous types d’eucalyptus, la majorité des
espéces sont des espéces de climats tropicaux qui se plaisent a la chaleur. De ce fait, leur
sensibilité au froid limite leur implantation et leur culture aux régions tropicales, subtropicales
et parfois tempérées ou les périodes de froid, de gel sont courtes et peu prononcées [2]. Nous
les retrouvons donc en priorité dans les régions ou le climat est chaud [3] comme par exemple

en Ameérique du

Sud, en Afrique et en Europe [4]. Les eucalyptus sont d’ailleurs trés répandus sur les rivages

méditerranéens [5] et notamment en Algérie ou ils ont appris a s’acclimater [6].

Figure. I11.1. Plante de I’Eucalyptus a 1’état nature.

111.3. Procédure expérimentale :

Notre technique expérimentale est subdivisée en deux parties :

- Partie A : larécolte et I’extraction biologie des fibres de tiges de I’Eucalyptus.

- Partie B : le traitement des fibres de tiges de I’Eucalyptus et leurs caractérisations.
II1.3.1. L’extraction biologique des fibres de tiges de I’eucalyptus :

Pour extraire les fibres de la plante, nous avons récolté les tiges de la plante

d’eucalyptus dans la région de M’sila au cours du mois de mars. Nous avons utilisé une
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extraction biologique par rouissage a (I'eau + sel) des tiges qui ont été dépourvues de leurs
feuilles dans un bac pendant

40 jours. Les fibres obtenues sont nommées fibres de I’Eucalyptus (Figure.l11.2.)

Figure 111.2. Les fibres de L’Eucalyptus par rouissage (I’eau+t sel)

111.3.2. Séchage thermique :

Apres I’opération d’extraction, les fibres de I’Eucalyptus sont placées dans une étuve
de séchage a une température de 70°C durant 6 heures pour améliorer leur propriété
mécanique

(Figure. 111.3.).

Figurel11.3. Traitement thermique : 1’étuvage des fibres d’eucalyptus.
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111.3.3. La préparation de la solution NAOH et permanganate de potassium a
(3%) :

Nous dissolvant I'hydroxyde de sodium dans I'eau distillée a l'aide d’un agitateur pour

avoir une solution de NAOH avec une concentration de 3% (Figure. 111.4.)

De la méme maniére on obtient la solution du permanganate de potassium a une concentration
de 3%.

Figure.ll1.4. La préparation de la solution NAOH a 3%.

a) NaOH et b) Dissolution de NaOH dans I’eau distillée.

I11.3.4. Les traitements chimiques des fibres de I’Eucalyptus :

En raison de la faible compatibilité entre les fibres lignocellulosiques et les matrices, il est

essentiel de traiter la fibre et /ou matrice.

Le but principal des traitements de surfaces des fibres de cellulose est I’élimination de

certaine quantité de lignine de cire etd’impuretés qui recouvrent la surface externe des fibres et

entrainer une compatibilité avec la matrice polymeére, qui améliore la qualité des composites

Nous avons choisi trois traitements chimiques :

E



Chapitre 111 Etude Expérimentale

111.3.4.1. Traitement alcalin par NAOH :

La( Figurelll.5.) suivante représente les fibres de I’Eucalyptus pendant et aprés I’immersion par
la solution de NAOH avec une concentration de 3% durant une période de trois heures (3h) a une
température ambiante. Cette opération est suivie d’un ringage des fibres a plusieurs reprises par
de I’eau, puis lavées une seconde fois avec de 1’eau distillée et 1% de H2SO4 durant 2 min pour

neutralisées les traces de NAOH restantes sur la surface des fibres de

I’Eucalyptus. Pour s’assurer, on refait le ringage et on mesure chaque fois le PH de la

solution jusqu’a avoir un PH = 7.

Figure. I111.5. Fibres de I’eucalyptus traité par 3% de NaOH.

Puis les fibres traitées ont été séchées durant 2h dans I’étuve a une température de 70°C pour

¢éliminer et absorber ’humidité.

111.3.4.2. Traitement au permanganate de potassium (KMnO4) :

Apreés avoir traitée les fibres avec du NaOH a une concentration de (3%), une partie
de ces fibres ont été immergées dans une solution de permanganate de potassiums a une
concentration de (3%) pendant 3 minutes. Aprés ¢a nous les avons bien rincé et lavé avec de

I’eau distillée et mis a 1’étuve pendant une heure. (Figure. 111.6.).

E
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Figure. 111.6. fibre de I’eucalyptus traité par 3% KMno4.

I11.3.4.3. Traitement par I’anhydride acétique (C4H603)

L'acétylation des fibres par I'anhydride acétique a été menée en masse et sous l'action
catalytique de I'acide sulfurique. Lerapport réactif/catalyseur utilisé dans la présente étude a
été proposé par Otaru et al. [7]. L'anhydride acétique a été mélangé manuellement avec I'acide
sulfurique dans un bécher a large diameétre. Aprés avoir ajouté les fibres au milieu réactionnel,
le bécher a été couvert par un film en aluminium pour minimiser I'hydrolyse de I'anhydride

acetique sous l'effet de I'humidité environnante (Figure. 111.7).

L'acétylation a été menée a température ambiante, sans agitation, pendant 3 h. A la fin
de la réaction, les fibres ont subi une série de lavages avec de I'eau déminéralisée jusqu'a pH
neutre apres lavage, les fibres modifiées ont été séchées a température ambiante. 1l est a noter

que les fibres n'ont pas été séchées a I'étuve pour conserver leur résistance mecanique [8, 9].

Figure.ll11.7.Fibres traitées par I'anhydride
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111.3.5. Broyage :

Apres les traitements chimiques (traitement : a NaOH, & KMnO4 et 8 C4H603), les Fibres

de I’Eucalyptus ont été laissées pour quelques jours afin de réduire leur taux d’humidité.

Ensuite, ont été coupées en petits morceaux, étuvées a une température de 70°C pendant 24

heures, et a la fin ont subi un broyage en utilisant un broyeur (Figure.111.8) de la marque
FRITSCH (PULVERISETTE 6 classic line) made in Allemagne.

Figure.l11.8.Broyeur planétaire

La vitesse de rotation : 200 tour/min
Nombre de tour : 7

Temps de chaque tour : 10 min

111.4. Les méthodes de caractérisation :

I11.4.1. Caractérisation physique :
111.4.1.1. Détermination de la densité :

Pour déterminer la densité, nous avons utilisé un pycnometre de 50 ml et une balance
analytique de 0,0001g de précision (Figure.ll11.9). Le Méthanol est utilisé comme solvant, sa
densité est de 0,8051g/cms.
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Figure.l11.9.Balance analytique (M du pycnometre + M de Méthanol).

Méthode pycnometrique :

Pour mesurer la densité de différents échantillons de fibres de I’Eucalyptus traitées et

non traité, nous avons suivi le protocole de la méthode pycnometrique suivant :

of peth (1)

“mz- (m3 -m1l)

m1 .| 3 masse de (pycnomeétre +Méthanol)

m2 : La masse d’échantillons des fibres

M3 . | 3 masse de (pycnomeétre + Méthanol + échantillons)

Deth : La densité de Méthanol
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PI% . | a densité des fibres

Figure.l11.10. Mesure de la densité

Trois pesés sont réalisées pour chaque échantillon et cela pour minimiser les erreurs
possibles.

Tableau.ll1.1 :la densité des fibres de I’Eucalyptus ; sans et avec différents traitements

Les fibres de I’Eucalyptus Densité (g.cm.-3)
Sans traitement 1.3446
Naoh 1.4150
Anhydride Acétique 1.3942
Permanganates potassium 1.4924

111.4.1.2. Détermination de la section :
La section est calculée a partir de la masse de fibre qui a une longueur fixe qu’on a choisi (L=

150mm) et la densité. Et cela sera pour toutes les fibres des quatre échantillons.

Pour la pesé de masse de la fibre d’eucalyptus, nous avons mesuré 25 fibres pour chaque

Type d’échantillons (non traitée et traitées).
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I11.4.2. Caractérisation mécanique :

Les essais de traction sur les différentes fibres de I’Eucalyptus étudiées sont menés sur une

machine micro traction. Elle est équipée d’une cellule de charge de 2.5 KN. La vitesse de la

traverse mobile est de 1 mm/min. Le pilotage et I’acquisition des données sont faits par le
logiciel
Microsoft Excel. La Figure (111.11.) présente la fixation des éprouvettesavec une distance

entre les mors et de 30mm.

Alors que I’essai de traction sur les éprouvettes decomposites a été fait a Magrebpipe.La
machine d’essai est équipée d'une cellule de force de 10900 N et elle est couplée au logiciel
d’acquisition. La vitesse de traverse étant constante, fixée dans 1’essai de traction a 0.5mm/mn

avec une distance entre les mors de 30mm.

BT

Figure.l11.11. Machine de traction
111.4.2.1. La préparation des éprouvettes de traction :

On a constaté que les fibres glissent ou s’écrasent au niveau des mors de fixation.
Pour remédier a ces problemes nous avons confectionné des échantillons sur des feuilles en
carton perforées (Figure.l11.12.). Vu la dispersion des résultats, chaque nuance nécessite la

préparation au moins 25 éprouvettes.

Les étapes de préparation sont :
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>Préparation des feuilles de supports des fibres.

>Collage des fibres sur les feuilles de supports a I’aide de la colle.

Figure.l11.12 Préparation des fibres pour I’essai de traction
a) Balance analytique b) Echantillons préparés
111.4.2.2.1’élaboration des composites fibres d’eucalyptus/résines :

Avant d’¢laborer les bio composites, on passe d’abord a la réalisation des moules avec
les dimensions selon la norme ASTM désirée (de traction) avec une grande précision (Figure.
111.13.).Ensuite la préparation et la sélection des renforts constitués par des fibres longues des
tiges d’eucalyptus qu’on a déja expliqué leurs méthode d’extraction et traitements aux (NaOH,
KMnO4 et C4H603). Cette étapenécessite un soin particulier pour que les fibres longues
soient alignées et adjacentes (Figure.l11.14.). A la fin, c’est la réalisation de nos composites
par la technique de moulage par contactde nos quatre types de fibres avec les trois différents

types de résines thermodurcissables qui sont :

e La résine polyester insaturé, qui est une résine thermodurcissable. La résine,
ayant un code commercial R596 834, sa densité est de 1.2 kg/cm3, transparente
avec une réticulation rapide accompagnée d’une réaction exothermique obtenue
par la société Magreb Pipe de M’sila. La réticulation de cette résine est
assurée par I’ajout de 2% de durcisseur correspondant et 1’agitation pendant 10

minutes (Figure. 111.13.)
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e La résine Vinylester,est le produit de la dissolution du vinylester dans un
solvant copolymérisable, qui est souvent le styréne. Les résines vinylesters se
rapprochent des résines polyesters par leur mode de polymérisation et leurs
applications. Il a été livré par Magreb Pipe de M’sila.

e La résine époxy, qui est aussi une résine thermodurcissable livré par la société
Granitex d’Alger. La résine, ayant un code commercial MEDAPOXY STR
(Figure.111.14.), sa densite est de 1.1 kg/cm3, transparente avec une réticulation
rapide. Elle se présente sous forme de kit pré dosé de deux composants :

Elément A : résine 1Kg,

Elément B: durcisseur 0.666 Kg.

Les composites obtenus seront testées et comparés entre eux par la suite par la machine de

traction qui se trouve a Magreb Pipe (Figure.l11.15)

Figure.l11.13.Echantillon des moules de composites
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d

Figure.l11.15. Les composites avec différentes résines et fibres traitées

111.4.2.3. Essai de traction sur les fibres et les composites :
Les essais de traction sont des expériences effectuées dont le but de déterminer
’allongement, la contrainte a la rupture et le module d’Young des matériaux.

Des essais de traction ont été menés dans le but de déterminer les caractéristiques

mécaniques des fibres de I’Eucalyptus.
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Parameétres étudiés :

a) Eprouvette de traction

Les caractéristiques mécaniques déterminées de 1’essai de traction sont :

O Contrainte de rupture :

La contrainte de rupture est donnée par la relation (3) [10] :

o=z ©

Avec :

F : Force de traction [N]

S : Section rompue

(mm2)

o : Contrainte de rupture (MPa)

OModule d’Young :

Le module d’Young est le facteur de proportionnalité entre la contrainte ¢ et la déformationg
[10]:

e @)
E== )

Avec :

E : Module d’Young (MPa).

LO : Distance entre mors (mm).
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SO : Surface ou section (mm2). €: La
déformation de la longueur des éprouvettes.
AL : L’allongement des éprouvettes (mm).

111.4.3 Caractérisation chimique :
111.4.3.1. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR)

Cette analyse a pour objectif, la caractérisation structurale de la fibre. Dans une analyse par
spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR, d'apres l'anglais « Fourier
TransformiInfraredSpectroscopy »), on obtient un spectre montrant des vibrations moléculaires
pour modifier ou caracteriser des matériaux organiques comme les polymeres, les lubrifiants,
les agents adhésifs et nettoyants. Un nombre limité de composés inorganiques peuvent aussi
étre évalués en recourant a I'analyse FTIR. Dans notre cas cette technique nous a permis de
vérifier I’enlévement ou non de la lignine, pectine et de I’hémicellulose, Il est intéressant
d’examiner les spectres des fibres d’Eucalyptus brut et traitées car ils donnent une meilleure
idée sur leur composition. De cette fagon la presence de la lignine et de la pectine résiduelles,

pourrait étre confirmée [11]. Les résultats ainsi obtenus sont réunis et traduits sous forme de

courbes et tableaux

Figure.l11.16. Appareil analytique ATR-FTIR.
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La techniqgue ATR-FTIR a été utilisée pour étudier la composition chimique des 4
types de fibres de 1’eucalyptus. Les échantillons de poudre d’eucalyptus ont été préalablement

préparés.

L'analyse chimique a été étudiée a l'aide de la technique de spectroscopie infrarouge a
transformée de Fourier a réluctance totale atténuée (ATR —FTIR). Ce dernier est une moyenne
puissante pour l'analyse qualitative.

La mesure ATR —FTIR a été obtenue a l'aide de l'instrument Perkin —Elmer a la
température ambiante (Figure.111.16.). Cet instrument est piloté par un logiciel informatique
(Perkin Elmer Spectrum) avec une résolution spectrale de 4 cm-1 et une plage de nombres
d'ondes de 4000 a 400 cm-1[12]. L'échantillon de poudre est placé sur le cristal ATR et poussé
doucement avec une pince [13](Figure.ll1.17.). Les analyses FTIR ont été faites dans notre
département de Génie mécanique Faculté de technologie M’sila.

Echantillon de fibres

4

C—
-
o
—
S

< Cristal diamant

Faisceau IR incident » Vers e détecteur

Figure.l11.17. Schéma du principe de la spectrométrie FTIR-ATR sur des échantillons fibreux.
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Chapitre IV Résultats et discussion

IV 1. Introduction :

Dans ce chapitre, Les résultats expérimentaux obtenus des différents tests effectués,
seront présentés et interprétés dans ce dernier chapitre. Au premier lieu, nous allons présenter
une analyse des matériaux constituants nos bio-composites (ATR-FTIR), ensuite, nous
discutons I’évolution des caractéristiques mécaniques des bio-composites en fonction des
parametres de leur élaboration (a températures ou a pressions variables). Les facies de rupture
de nos bio-composite (I’Eucalyptus) sont également présentées et discutées en fonction des

caractéristiques mécaniques.
IVV.2. La caractérisation physique :

IV.2.1. Densité apparente :

La densité est I’une des caractéristiques les plus importantes dans un matériau. Les fibres
végétales sont connues pour leur densité inférieure aux fibres de verre ce qui les rend I’un des

meilleurs choix dans 1’élaboration de matériaux composites légers.

La mesure de la densité des fibres d’Eucalyptus précédemment obtenues a été
effectuée en utilisant un pycnométre comme cité dans le chapitre précédant. Nous avons
effectué 3 mesures de densité pour chaque type de fibres non traitées et traitées a (NaOH,
KMnO4, C4H603). Les résultats obtenus sont illustrés dans le tableau (I1Vv.1).

Le tableau (IV.1.) La densité apparente des quatre échantillons de la fibre

d’eucalyptus.

Type d’extraction Densité moyenne
Sans traitement 1.3446
NAOH 1.4150
anhydride acétique 1.3942
Permanganates potassium (KMno4) | 1.4924

La densité apparente obtenue par pycnomeétre des fibres de tiges non traitées est de
I’ordre de (1.3446+0.1g/cm3). Par contre, pour un traitement de 3 heures a la NAOH (3%)
elle est de I"ordre de (1.4150+0.1g/cm3), pour un traitement de 3 heures a I’anhydride
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acétique est de I’ordre de (1.3942+0.1g/cm3) et pour un traitement des fibres de 3 minutes au

permanganate de potassium est de 1’ordre de (1.4924+0.1g/cm3).

D’apres les résultats obtenus, il s’avére que les densités trouvées sont dans la marge des

densités des fibres végeétales.

On observe que la densité des fibres d’Eucalyptus obtenues par rouissage a 1’eau salée
(les fibres non traitées) est la plus basse comparée aux autres types de fibres qui sont traitées
par les trois types de traitements chimiques expliqués auparavant. Cette augmentation de
valeurs de densité de ces derniers est due probablement a I'extraction de produits solubles de
la fibre par différents traitements, ce qui favorise la diminution du nombre de pores présent
dans la fibre. Et cela va faire de ces fibres les plus appropriées pour 1’élaboration de matériaux

composites a fibres végétales.
IVV.3. Morphologie des fibres traitées :

Aprés les traitements des fibres avec 1’anhydride acétique, Permanganates potassium

et NaOH, il y’a un changement des couleurs avec une surface lisse pour les fibres non traitées

et rugueuse de la fibre traitée. (Figure 1V.1)

Figure 1V.1: Morphologies des fibres obtenues par les différents traitements

A) NaOH, B) KMno4, c) sans traitement, d) Anhydride acétique
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1VV.4. Caractérisation microstructurale :

IV.4.1. Analyse structurale :

L’analyse structurale va nous permettre de voir de prés la constitution de fibre de
Eucalyptus La technique utilisée dans cette analyse est la Spectroscopie Infra Rouge a

Transformée de Fourier par une Réflexion Totale Atténuée (FTIR-ATR).

IVV.4.2. Spectroscopie infrarouge :

ATR-FTIR est une analyse fortement recommandé pour analyser la structure chimique
des fibres lignocellulosiques. La figure(.1V.2) montre les spectres FTIR des fibres
I’Eucalyptus extraites avec différentes méthodes. Les spectres obtenus partagent des bandes

d'absorption communes vis-a-vis des principales fibres lignocellulosiques en termes de

groupes fonctionnels.

T (%)

T (%)

20

20
T T T T T T 1
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

10 T T T T T T 1
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500 wavelenght (cm™")

wavelenght (cm™)

100 4
90;
80:
70:

60 o
50

T(%)

40 - c-O
304 1032
20 ’ NT
1 NaOH
10 -
o T T T T T T
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

wavelenght (cm™)

Figure. 1V.2. Courbe FTIR des différents échantillons des fibres d’Eucalyptus.

A (NT, AC), B (NT, KMnOy), C (NT, NaOH).
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D’apres la courbe de la Figure (1V.2.) :

Tous les pics ayant des nombres d’onde supérieurs a 3281.9 cm™ viennent des groupes
hydroxyde (O-H). Ces groupes peuvent venir de plusieurs composants qui possedent un ou
plusieurs groupes hydroxyde dans leur structure. L’intensité est clairement plus élevée pour
I’eucalyptus traitée. 1l est probable a cause de la soude (NaOH) résiduelle si les fibres ne sont
pas bien rincées apres le traitement. Ensuite le petit pic 2871.9 cm-1 indiquent de groupe( C-
H)de la cellulose . Les nombres d’onde caractéristiques de la lignine se situent & 1513 cm™,
entre 1422 cm™et 1367 cm™et proche de 700 cm™. A1513 cm™et proche de 700 cm’
1intensité de 1’eucalyptus traitée est plus élevée que celle de I’eucalyptus brute, mais entre

1422 cm™et 1367 cm™c’est I’inverse.

La présence des pics de lignine dans le spectre de luffa traitée démontre que les fibres
contiennent encore de la lignine. Les pectines se trouvent autour de 1589.9 cm™ (C=0) ou
I’intensité des deux spectres est plus ou moins identique . le pic des pectines est moins

pointu. En tout cas, ce pic confirme la présence de pectines résiduelles. Entre 1367 cm™

Et 1019.4 cm-1(C-O) se trouvent d’autres pics de cellulose. Globalement les intensités
pour I’eucalyptus traitée sont supérieures a celles de 1’eucalyptus brut. Les pics a 1240 cm-1et
1160cm-1sont liés a la déformation de la cellulose. Le tableau V.2 aide pour I’interprétation

des courbes.
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Tableau. IV .2 Vibration des groupes fonctionnels caractéristiques des fibres brutes étudiées.

Longoneur d'onde {Cm- | Type de vibration Smrca Reéférences
1}
~3330 -0H élonzation Polyzaccharides Dva Rosa et al, 2010
~1918 ACH slongation Cellaloza, Lopattananon et al,
hémicalluloze 2006
Terpakona et al, 2012
~1830 -CH élongation Cellaloza, Dva Rosa et al, 2010
hémicalluloze
~1730 L£=0 élongation Pechines, Chuajat and Shanles,
hémicalluloze 2003
~1630 OH Eau Gafiid and Mondrazon
~1513 AL=C aromatique, Lizmine Grafiti and Mondrazon
élonzation
symatrique
~1422 LH2 Cellologa Dia Eosa et al, 2010
~1367 CH, CO aromatque polveacchandes Dia Bosa et al, 2010
~1318 CH, OO aromatique polveacchandes Dia Rosa et al, 2010
-OH déformation dans | Cellulosa Terpakeova etal, 2012
le plan
~1244] L0 élongatien Hérnicellnlosa Dia Rosa et al, 2010
Lignine Senieeia et al, 2008
~1160 Deformation anfi- Celluloza Dia Bosa et al, 2010
symétrique
de la haizon C-0-C
~1030 L0, Ceallologa Dia Eosa et al, 2010
-0H élonzaticn
~8895 Elongation des laisonz | Polysacchandes Gafifi and Mondrazon
B-
glucozidique des
anneax de
glucoze
~BE0 LCOO0H déformation Polyzaccharidas Terpakena etal, 2012
~B30 -CH aromatique : Lismine Cuzal and Shankes,
déformation hors plan 2003
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Figure. 1V 3. Courbe FTIR des différents échantillons des fibres 1’Eucalyptus.

I\V.5. Caractérisation mécanique :

IVV.5.1. Traction de fibre I’Eucalyptus :

Dans cette étude, les propriétés de traction des fibres I’Eucalyptus (résistance a la traction,
module de Young et allongement a la rupture) ont été obtenues selon la méthode d’essai
normalisée ASTM D-3322-01. La figure. 1V.4 montre une courbe de Force-Allongement

pour trois tupes de fibres d’eucalyptus :

Ey
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Force [N]
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Figure. V. 4. Courbe Force-Déplacement des différents échantillons des fibres I’Eucalyptus.

A) Sans traitement, B) NaOH, ¢) KMnO4, d) Anhydride acétique

On remarque que toutes ces courbes force- déplacement des différents types de fibres

d’eucalyptus présentent une allure d’un type de matériau qui est fragile. C’est des lignes

droites qui donnent la partie élastique.

déplacement peut y aller jusqu’au 1,8.

La force peut aller jusqu’au 35N alors que le
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IVV.5.2. Traction des composites d’eucalyptus /résine:

Pour effectue les essais mécaniques de traction on utilise la machine de traction de
marque INSTRON 5969 dotée d’une cellule de 10 KN. La déformation est mesurée avec un
extensometre a pince et le logiciel de commande et d'acquisition de données de la machine
permet la réalisation des séquences de chargement complexes. Cette machine est disponible
au niveau du laboratoire de Maghreb pipe M’sila. Figure (1V.5).

Figure. V.5 Machine des essais de traction a Maghreb pipe.

L’analyse des résultats des tests de traction sur les différentes nuances de composites
de I’eucalyptus avec différents résines (polyester; époxy ; vinylester) nous a permis de

déterminer les parameétres intrinséques de ce composite Tableaux (1V. 3.).

Tableau IV.3. Les valeurs de contraintes, déformation et Module de young des composites a
différents traitements de fibres.

ST NAOH KMNO4 AC

Epoxy | Pol | Vin | Epoxy | Pol vin Epoxy | Pol | Vin | Epoxy | Pol vin
o |274 37.8 | 524 | 404 35.8 |27.25|38.6 36 38 26.25 |43.2 |43.6
€% [21.86 |7.37 |9.77 | 14.62 | 2497 | 15.79 | 15.9 8.04 |8.71 | 11.04 | 17.07 | 9.68
E 2.08 6.42 |58 |33 3.74 | 468 |3.32 57 |87 235 |4.7 |526

IVV.5.2.1. La contrainte (6) & la rupture des composites avec différentes résines (MPa) :

D’apres les valeurs obtenues par ’essai de traction longitudinale sur nos différentes

éprouvettes de composites a fibres traitées et non traitées et avec différentes résines qui se
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trouvent dans le tableau (IV.4.) et les histogrammes, on remarque que les composites résine

époxy avec les fibres traitées a NaOH nous donne une valeur de contrainte meilleur qu’avec

les autres types de fibres. Par contre si on a des composites a résine polyester on trouve

qu’avec les fibres acétylées qu’on a la meilleure valeur de contrainte. Avec la résine

vinylester on remarque que les composites a fibres non traitées qui nous donnent les

meilleures valeurs de contraintes.

Les courbes contraintes — déformation nous montrent clairement le test de traction

exécuté sur nos composites avec plusieurs éprouvettes et I’allure (Figure 1V.7.).

Tableau 1V.4. Les valeurs de contraintes des composites :

Composite fibre | ¢ Epoxy o polyester o vinyleter
d’eucalyptus
Sans .T 27.4 37.8 52.4
NAOH 40.4 35.8 27.25
KMno4 38.6 36 38
A.C 26.25 43.2 43.6
o Epoxy
a5
40
35
30
25
20 B o Epoxy
15
10
5
ﬂ T T
NT KMNO4

Fig. IV.6 (a). La contrainte des composites fibres/époxy :

j
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Fig. IV.6. (b) La contrainte des composites fibres/vinyles ter :
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Fig. IV.6. (c) La contrainte des composites fibres/polyester :
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Figure IV.7. Courbe contrainte — déformation des composites a fibre d’eucalyptus traitée

a) L'anhydride acétique, b) KMno4, C) NaOH, d) non traitées et différentes résines.

IVV.5.2.2. Le module de Young (GPa)

Concernant le module de young E des composites a différents types de fibres et trois

types de résines : on constate que le module de young des composites a fibres traitées au

permanganate qui nous donnent la valeur la plus élevée tableau (IV.5.) et Figure (1V.8.).

3
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Tableau 1V.5. Module de young des composites a différentes résines et fibres

Composites :
E Epoxy E Pol E vin
NT 2.08 6.42 5.8
NAOH 3.3 3.74 4.68
KMNO4 3.32 5.7 8.7
AC 2.35 4.7 5.26
E POL

1 1

I T I 1
MNT MACH

KMMNO4

Figure 1V.8. (A) Module de young des composites avec différents traitements de fibres et

polyester

E
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Figure 1V.8. (B) Module de Young des composites avec différents traitements de fibres et
vinyles ter
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Figure IV.8. (C) Module de young des composites avec différents traitements de fibres et

époxy
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Conclusion générale

L’enjeu de ce travail est consacrer a les méthodes de caractérisation des fibres végétales
s’appelle Eucalyptus .L’ajout des fibres de Eucalyptus dans les matériaux polymeres
représente une voie prometteuse car elle permet [’amélioration de I’ensemble
des propriétés du matériau. L’accroissement des propriétés mécaniques provient des
propriétés élevées de la fibre (module, contrainte a rupture), mais de nombreux
autres paramétres comme la taille des fibres, la modification de la surface, la
teneur en fibres, les « additifs » influencent également les propriétés meécaniques La
réalisation d’un matériau composite avec les meilleures propriétés possibles passe donc

par le contrdle des tous ces parametres.

Végétales sont extraites des plantes par difféerentes méthodes mécaniques, chimiques et
biologiques (utilisation des bactéries et enzymes) en fonction du type de fibre considéré. La
méthode d’extraction traditionnelle, le rouissage, utilise des bactéries existant dans
I’environnement pour dissoudre les extractibles. Certaines bactéries, utilisées lors du
rouissage a I’eau et certains champignons utilisés lors du rouissage a la rossée se sont révélés
tres efficaces pour attaquer les substances non cellulosiques des plantes et libérer la fibre.
Bien que le rouissage atmosphérique fournisse des fibres de qualité, il requiert un temps
d’extraction relativement long durant lequel le controle de la qualité de la fibre n’est pas aisé.
Une méthode de rouissage trés pratiquée utilise des solutions alcalines, des solutions d’acide
doux et des enzymes pour accélérer le processus de libération de la fibre. L’alcali le plus
utilis€¢ est la soude (ou hydroxyde de sodium) ; mais des acides doux comme I’acide
sulfurique et 1’acide oxalique en combinaison avec un détergent ont été aussi utilisés pour
I’extraction des fibres. Les facteurs déterminant la qualité des fibres chimiquement extraites
sont la teneur du composé chimique en usage et la durée du traitement.

Dans un premier temps, nous avons étudié la méthodes expérimentales de mise en
ceuvre pour I’extraction biologie (pour rouissage de sel+1’eau )et les différents traitements des

fibres.

La technique de caractérisation mécanique de la fibre de Eucalyptus montre que cette
fibre pour les quatre types d’échantillons (non traités, I’anhydride acétique, solution alcaline
par la soude, et kmno4) a un comportement linéaire fragile. Cela provient du fait que la

rupture est due a la propagation des défauts préexistant
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Les quatre types d’extraction nous ont permis d’obtenir des fibres riches en cellulose, ce qui

est prouvé par ’analyse FTIR

Calcul de la densité des différents échantillons de fibres d’Eucalyptus pour quatre
¢chantillons suivants : Sans traitement ; avec NAOH ; I’anhydride acétique et Permanganate
de potassium On observe que la densité des fibres d’Eucalyptus obtenues par rouissage a 1’eau
salée (les fibres non traitées) est la plus basse comparée aux autres types de fibres qui sont
traitées par les trois types de traitements chimiques expliqués auparavant.

Les tests de traction ont montré que les d’extraction nous fournissent des fibres
lignocellulosiques avec de bonne propriétés mécaniques, qui se caractérise par une bonne

contrainte a la rupture. Et un module de Young.




Abstract - Résumé -g=sl

Résumé

uadlall

Abstract




Abstract - Résumé -g=sl

Résume :

Les composites a base de fibres végétales se trouvent de plus en plus dans des applications
industrielles et leurs utilisations augmentent de jour en jour. Les principales raisons sont la
disponibilit¢ dun grand éventail de fibres végétales, le respect de 1’environnement et la
recyclabilité quand ils sont combinés avec des polymeéres adéquats. L’incorporation des fibres
végétales dans des matériaux thermoplastiques ou thermodurcissables pour remplacement des
fibres de verre est un concept qui commence a étre industrialisé et commercialisé. Les
matériaux composites renforcés par des fibres végétales trouvent leur applications dans la
fabrication des habitacles de plusieurs marques de voitures, de petits bateaux, de kayaks et
méme dans la boiserie et les constructions en génie civil ou bien dans des structures
secondaires de divers applications qui répondent au souci de préservation de

I’environnement.

Dans ce contexte, ce travail de thése s’intéresse dans un premier temps 1’ensemble des
techniques et méthodes expérimentales de mise en ceuvre pour I’extraction biologie (pour
rouissage de sel + I’eau) et les différents traitements des fibres d’une nouvelle plante locale
appelée 1I’Eucalyptus. La densité apparente de la fibre de I’Eucalyptus est déterminée par la
méthode pycnometrique. On a aussi, déterminé les caractéristiques méecaniques de la fibre en
utilisant 1’essai de traction par le bais d’une machine. L’effet de la FTIR sur la poudre de

I’Eucalyptus a également fait objet de notre recherche.
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Abstract :

Composites based plant fibers be find more and more in industrial applications and their uses
are increasing day by day. The main reasons are the wide range availability of plant fibers,
echo-freindly and recyclability when they are combined with suitable polymers. The
incorporation of plant fibers in thermoplastics or thermosetting materials to replace glass
fibers is a concept that is beginning to be developed and marketed. Composite materials
reinforced with plant fibers find their applications in the manufacturing such interiors cars
mark, small boats and kayaks and even the woodwork and civil constructions engineering or
in secondary structures for applications that concern the meet of the environment

preservation.

In this context, this thesis work is firstly interested in all the techniques and experimental
methods of implementation for the extraction biology (for retting of salt + water) and the
different treatments of the fibers of a new local plant called Eucalyptus. The bulk density of
Eucalyptus fiber is determined by the pycnometric method. The mechanical characteristics of
the fiber were also determined using a machine tensile test. The effect of FTIR on Eucalyptus

powder has also been the subject of our research.
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