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INTRODUCTION GENERALE

Le monde a connu une Véritable révolution dans la production des matériaux
polyméres et leur utilisation intensive dans tous les secteurs de la vie. L’accumulation de
millions de tonnes de déchets est I'un des résultats négatifs de cette révolution mondiale dans
I'industrie plastique. En 2015, le monde a témoigné par la fabrication de plus de 8300 millions
de tonnes de résines et de fibres. Cela a entrainé environ 6300 Mt de déchets, ces deéchets
industriels commencent & menacer la santé humaine et tous les éléments de I'environnement
[1]. Par conséquent, les chercheurs ont di accorder une grande attention aux matériaux
renouvelables et respectueux de l'environnement tels que les composites polyméres
lignocellulosiques pour remplacer les composés synthétiques [2].

Il est bien connu que les propriétes des composites sont contrélées par I'interface entre
les fibres renforcées et la matrice [3]. L’interface fibre-matrice est considérée comme critique
pour assurer de bonnes propriétés mécaniques des composites [4, 5]. La présence de groupes
hydroxyle dans les fibres naturelles les rend hydrophiles. Cela conduit a I'incompatibilité
interfaciale des fibres avec la matrice polymere a caractére hydrophobe en raison de
I'absorption d'une forte humidité dans les fibres [6]. La plupart des recherches disponibles sur
les polymeres renforcés de fibres naturelles se concentrent sur I'amélioration de I'adhésion
entre les surfaces par le traitement de la surface des fibres ou l'ajout dagents de couplage
comme les traitements au silane, le traitement de mercerisation, la copolymérisation greffée,
le traitement au peroxyde et la benzoylation pour réduire ou éliminer ce défaut [7, 8].

Le secteur agricole produit de grandes quantités de résidus de culture aprés le
processus de récolte. Actuellement, il existe différents résidus riches en cellulose produits par
le secteur agricole [9]. Le palmier dattier appartient a la famille des Arecaceae. C'est I'une des
cultures agricoles les plus importantes dans les environnements désertiques difficiles. On le
trouve dans les régions arides et semi-arides du monde, comme en Algérie [10]. Un effort
important a été fait pour étudier l'utilisation des fibres de palmier dattier comme renfort dans
les composes thermoplastiques tels que le polyéthylene (PE) [11], le polypropylene (PP) [12]
et le poly(chlorure de vinyle) (PVC) [13].

Pour une étude détaillée et approfondie de cette problématique, ce manuscrit est

subdivisé en trois chapitres :
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Le premier chapitre sera consacré aux généralités sur les matériaux composites a base
d’une matrice polymérique renforcée par les fibres végétales. Nous intéressons plus
particuliérement a I’amélioration des techniques de compatibilité entre la fibre et la matrice .

Le deuxiéme chapitre comporte la description des matériaux utilisés lors de notre
étude et les techniques expérimentaux impliquées :

v’ préparation des fibres palmier dattier (lavage, découpage, tamisage)

v" Modification chimique des fibres de palmier par la soude NaOH et acide
citrique.

v’ L’élaboration des composites PE/ fibres de palmier.

Latroisieme chapitre est consacré aux la discussion de ’ensemble des résultats obtenus
a partir des différents tests effectués de caractérisation.

Et enfinune conclusion générale permet de résumer les résultats des travaux présentés
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Chapitre |

SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE

|.1.Définition les matériaux composites

Les composites sont constitués d'une ou plusieurs phases discontinues réparties dans
une seule phase continue. Ainsi, ils ont au moins deux matériaux séparés compléetement non
miscibles combinés ensemble pour former un composite. La phase continue s'appelle la
matrice, et la phase discontinue s'appelle le renfort [1]. Ils doivent étre compatibles et unifiés,
et pour cela nécessite un agent de contact appelé interface. Des charges et des additifs peuvent
étre ajoutés aux matériaux composites sous forme d'éléments fragmentés, de poudres ou de

liquides pour modifier les propriétés du matériau que nous ajoutons [2].

Interface

Renfort

Figurel.1.Matériaux composite[3].
I.2.Composants d’un matériau composite
1.2.1.La matrice

Le terme "matrice", dans les matériaux composites faits référence a un matériau solide

entourant. Le solide formant la matrice peut étre d’origine métallique, céramique ou
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organique [3].Le role de la matrice est de coller les renforts sous une forme compacte et de
donner la forme finale a la piéce. De plus, elle permet de transférer des charges entre les fibres
et les protéger contre I'environnement. Les propriétés générales des matériaux composites
sont étroitement liées a leurs propriétés matrice, particulierement adaptée a la tenue a long
terme [4].

Marices
. " _I-'-'_.-_-_-__-_-\_\_\_l H r
organiques 4—" ——p!| minérales

for— P
/ i - r

’ "'\-\.H\-l -\-_\-_-\_"‘—\-.__' r \\‘
thermodurcissables | | thermoplastique | | élastoméres | | céramique | | méfalliques

borures ‘ carbures nitrures

Figure. 1.2. Différentes familles de matrices[5].
1.2.1.a. La matrice minérale :

» La matrice céramique : Les matériaux utilisés sont les carbures de silicium et de
carbone. Ils sont utilisés pour la fabrication des pieces qui subissent des contraintes
d’origine thermique et leur coft est trés élevé [6].

» La matrice métallique : alliages d’aluminium, titane et magnésium. Elles offrent une
résistance mécanique élevée et possédent pour certains un bon comportement a hautes
températures. C’est pour cela qu’elles sont utilisées dans [’aéronautique pour la

réalisation des pieces des réacteurs [7].

1.2.1.b. Les matrices organiques

Les matrices organiques sont les matrice les plus utilisées pour fabriquer des
composites, grace a leurs propriétés (résistance a la corrosion et aux produits chimiques,
faible coit et facilité de mise en ceuvre...). De plus, les matiéres organiques sont appelées

polymeres et peuvent étre définies comme des chaines de monomeéres (les monomeres sont
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des molécules constituées principalement de carbone et dhydrogene). Généralement, les
polyméres peuvent présenter des architectures extrémement variables, ils peuvent étre
linéaires, ramifiés ou réticulés, le plus souvent, ils sont amorphes et parfois
cristallisés[8].Lesmatrices organiques pouvant étre divisées en plusieurs catégories

thermoplastiques et thermodurcissables et élastoméres :

> Les thermoplastiques : Ce sont des matériaux synthétiques constitués de polymeres
linéaires ou ramifiés. Les matériaux thermoplastiques sont fusibles sous l'action de la
chaleur et se solidifient en les refroidissant plusieurs fois. Pour le matériau obtenu apres
mise en ceuvre, les liaisons entre macromolécules sont des liaisons physiques faibles de
type van der Waals. Cette transformation est réversible et ils peuvent étre recyclés apres
usage. Les thermoplastiques sont généralement des materiaux ductiles [3,9]. Les
principales familles de thermoplastiques, sont les polyoléfines (les polyéthylénes, les
polypropylenes), les plastiques a base de polychlorure de vinyle, les polystyrenes, et les
polyamides[10].

Tableau 1.1 : Caractéristiques des resines thermoplastiques [10].

Résines Masse Résistance Module Allongement
volumique (MPa) d’Young (GPa) (%)
(9/cm3)
Polypropylene 0.9 30 1.2 20 - 400
Polyamide 1.1 70 2 200

> Les thermodurcissables : présentent une structure tridimensionnelle. La polymérisation
induit un pontage des macromolécules et cette structure se solidifie de facon définitive
lors du chauffage selon la forme souhaitée. Pour le matériau obtenu aprés mise en ceuvre,
les liaisons entre macromolécules sont des liaisons chimiques fortes : cette transformation
est irréversible [3].Les résines polyesters insaturées, les résine de condensation
(phénoliques, amioplastes, furaniques) et les résines époxy sont des résines
thermodurcissables. Les deux principales résines utilisées sont les polyesters (environ
70%) et les époxys (25%)[10].
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Tableau 1.2 : Caractéristiques des résines thermodurcissables[10].

Résines Masse Résistance Module Allongement
volumique (MPa) d’Young (GPa) (%)
(g/cm3)
Polyesters 1.2 80 4 2.5
Epoxy 1.1-15 130 4.5 2

Tableau. 1.3 : Principales différences entre les thermodurcissables et le thermoplastique [3].

Matrices

TP

TD

Etat de base

Solide prét a I’emploi

Liquide visqueux apolymériser

résistance au choc

Assez bonne

Limitée

Moulage Chauffage + refroidissement | Chauffage continu
Stockage [limité Réduit
Résistance thermique Reéduite (sauf nouveau TP) Bonne

Cycle Court Long (polymérisation)
Conditions de travail Propreté Emanations de solvants
Mouillabilité des renforts Recyclables Perdus ou utilisés en charges
Ferraille et déchets Difficile Aisée

» Les élastomeres : Constitués de longues chaines qui se replient sur elles-mémes au

repos, qui coulissent les unes par rapport aux autres sous contraintes. Typiquement, ces

chaines sont

(éthylénepropylene-diéne monomere) étant les élastomeres les plus connus [4].

vulcanisées,

la silicone,

le caoutchouc et

méme

EPDM
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1.2.1.c. Le polyéthyléne PE
e Définition

Le polyéthyléne est polymere thermoplastique semi cristallins a caractére hydrophobe
de la famille de polyoléfines. En 2008, le polyéthyléne représente un quart de la production
mondiale des matériaux plastiques synthétiques en raison de son faible codt de fabrication et
de ses bonnes propriétés physiques et mécaniques. Il posseéde également d’excellentes
propriétés d’isolation électrique et de résistance aux chocs et présente une grande inertie

chimique et biologique [11-13].
e La Structure du polyéthylene

Le polymére du polyéthyléne obtenu par polymérisation de 1’éthyléne (C2Ha4) (figure. 1.3),
contenant uniquement des carbones hybridés de types sp®. Sa molécule se présente sous forme
de chaines contenant 1000 a 2000 monomeres formant a des macromolécules composées par
la répétition du motif —(CH>)- et il a la structure la plus simple de tous les polymeéres

[13-14].

H H H H
o =0T

H H 0 H H )
Ethyléne polyéthyléne

Figure 1.3 : Polymérisation du polyéthyléne.

Le polyéthylene partiellement cristallin, est contient deux phases:

v' Une zone amorphe dans laquelle les chaines sont disposées de maniere
désordonnée.

v' Une zone cristalline dans laquelle les chaines sont disposées de maniére
ordonnée formant ainsi des cristallites. Les chaines dans les zones cristallines
se regroupent sous forme de lamelles (fibrilles lamellaires) de quelques
centaines d’Angstroms. Ces lamelles sont typiquement arrangées comme des
sphérolites[12].
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de liaison
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Figure. 1.4.Présentation d’un sphérolite de polyéthyléne[12].

L’état cristallin est caractérisé par I’arrangement régulier et compact des chaines au sein d’un
cristal. Les interactions de Van der Waals inter-chaines favorisent I’organisation paralléle
des chaines entre elles, selon une conformation trans-trans. Les propriétés du PE varient en
fonction de la structure de la chaine moléculaire de sa densité ainsi que de son taux de

cristallinité comme le montre (lafigure. 1.5)[11,15].

Densite
0.84 0.86 0.89 091 092 0.9 l_ﬂll
0.12 0.29 0.4] 0.47 0.71
Cristallinité
ULDPE VLDPE LDPE/LLDPE HDPE

Figure 1.5 : Echelle de variation de la cristallinité et de la densité du PE [15].

» Les différents types du polyéthyléene

Il existe différents types de polyéthylénes classés en fonction de leur densité
dépendant du nombre et de la longueur des ramifications présentes sur les chaines

moléculaires. Parmi lesquels on peut citer:
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e Polyéthyléne a base densité (PE-BD) : Il est obtenu par polymérisation radicalaire
sous haute température et pression. Il posséde une structure ramifiée qui dépend des
conditions de polymérisation dans le réacteur. Ces ramifications donnent une certaine
flexibilit¢ au PEBD du fait d’une cristallinité plus faible que pour le PEHD. Par
conséquent, sa rigidité est plus faible[15].

e Polyéthyléne linéaire a base densité (PE-LBD) : Il est issu de la copolymérisation
de I’éthyléne avec un alcéne (1-buténe, 1-hexene, 1-octéne...). Il est obtenu par
polymérisation a l'aide de catalyseurs de type Ziegler ou Phillips... Le PEBDL
possede des ramifications plus courtes que le PEBD (en C,, Cs ou Cs selon le
comonomere). Sa densité et son taux de cristallinité varient en fonction de la
distribution et de la teneur en comonomere.

e Polyethylene a haute densité (PE-HD) : polyéthylene haute densité (HDPE, high-
densitypolyethylene) il possede peu de ramifications, ce qui le rend plus rigide et
moins perméable que le PEBD [14].

e Polyethylene a masse molaire tres élevée (PE-UHPM) : polyéthyléne a masse
(UHMWPE, ultrahighmolecular] weightpolyethylene).

e Polyethylene réticulé (PE-R): (PEX, cross-linkedpolyethylene) c’est une forme
depolyéthyléne basse densité dans lequel les chaines moléculaires individuelles sont
liées les unes aux autres pour former un polymere en réseau tridimensionnel.

e PE-RHD: Polyéthyléneréticuléa haute densité(HDXLPE,
highdensitycrosslinkepolyethylene).

e PE-MD : polyéthylene a moyenne densité (MDPE, medium-densitypolyethylene) .

e PE-TBD: polyéthyléne a tresbassedensité (VLDPE, very low density polyethylene).
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Figure 1.6 : Structure des difféerents polyéthylénes[14].

» Caracteristiques des polyéthylenes a basse densité linéaire (PE-LBD)

Le polyéthylene basse densité linéaire (LLDPE pour Linearlow-densitypolyethylene)
est essentiellement linéaire avec un nombre significatif de branches courtes. Le LLDPE est
structurellement différent du LDPE en raison de l'absence de longues branches. De plus, sa
distribution de masse moléculaire est étroite, ce qui lui confére de bonnes propriétés mécaniques.
Contrairement au LDPE, il est synthétisé a l'aide de catalyseurs de type Ziegler ou Philips. Comparé
au LDPE, le LLDPE a une plus grande résistance a l'allongement et aux chocs. Il est également trés
flexible et possede une grande malléabilité. 1l a une bonne résistance aux déchirures et aux produits
chimiques et aux UV, ainsi que de bonnes propriétés électriques. C'est le type de polyéthylene le plus
utilisé dans la vie quotidienne, presque deux fois plus que le LDPE. Dans la vie de tous les jours, il est
trés utilisé pour fabriquer des sacs plastiques ou des films étirablesde trés faibles épaisseurs (< 25
pum). 1l sert également a faire des jouets, des couvercles, des tubes, des seaux, des contenants,
des emballages souples et des enrobages de cébles. Le Tableau 2.4 suivant résume les

principales caractéristiques du LLDPE[16].
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Tableau 1.4.Les principales caractéristiques du PE-LBD [16].

masse Module Point de fusion | Température Taux de
volumique d’Young (°C) de transition cristallinité
(kg/m®) (MPa) vitreuse (°C) (%)
LLDPE 918 — 940 262 — 517 122 - 124 (-125) — (-90) ~ 60%

» Domaines d'utilisation du Polyéthylene (PE)

Les propriétés d’isolant électrique du polyéthyléne en ont fait un matériau de choix
dans la fabrication de cébles pour la communication sous-marine. Ses propriétés ont permis
d’élargir ses applications d’abord sous forme de films dans I’emballage, puis dans les
bouteilles et tuyauteries pour transporter I’eau. Cependant, le champ d’application du PE a été
limité par sa résistance mécanique et thermique faible, ainsi que par sa faible rigidité. Le
développement de copolyméres a base de PE et de PE de différents grades permettent

d’¢largir ce champ d’applications vers des utilisations plus techniques [11].
1.2.2. Les renforts

Dans une structure composite, la contrainte mécanique est essentiellement supportée
par le renfort qui constitue le squelette de la structure[8].Le rOle des renforts dans les
composites est principalement d'augmenter leurs propriétés mécaniques (rigidité, résistance a
la rupture, dureté, etc.) et d'améliorer les propriétés physiques telles que la résistance au feu et
a l'abrasion, la résistance a la température (maintien des propriétés mécaniques a des
températures élevées) et/ou la caractéristique électrique. . En plus des propriétés mécaniques
élevées qu'ils offrent, leurs propriétés incluent une faible densité dans le renfort, la matrice et

la facilité de mise en ceuvre [17].
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Organiques Inorganiques
Polyesters Aramides Minéraux Végétaux
Céramiques Métalliqunﬁ Buois
/ ¥ \‘
Verre Carbone Bore

Figure 1.7. Types de renforts [18].

1.2.2.1. GENERALITE SUR LES FIBRES VEGETALES

1.2.2.1.1 .Définition des fibres végétale

Les fibres végétales sont des structures biologiques fibreuses composees de cellulose,
d'’hemicellulose et de lignine. Ils peuvent étre extraits des fruits, des tiges ou des feuilles de
plantes cultivées, darbustes et d'herbes. Les proportions d'extraits déazotés, de matiéres
premiéres protéiques brutes, de lipides et de matieres premiéres minérales sont faibles, et la
proportion de ces composants dépend largement de I'espece, de I'dge et des organes de la
plante. Les fibres végétales sont caractériseées par leur origine et la diversité de I'épaisseur de
la paroi cellulaire causée par la porosité des fibres, et la forme morphologique des fibres
vegétales est également un facteur important dans la compréhension du transfert de stress a
I'interface fibre-matrice[10,19].

Les fibres végétales peuvent étre subdivisées en 5 groupes selon leur origine (Figure
1.8). Fibres de graines a poils fins (coton, kapok),les fibres libériennes extraites de liber de
plantes (lin, chanvre, jute, ramie), les fibres extraites de feuilles (sisal, abaca), d’enveloppes

de fruits (noix de coco) ou les fibres dures extraites des tiges de plantes (bambou, alfa)[20].
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Les fibres |
Végétales

Figure 1.8.Classification la fibre végétale [20].
1.2.2.1.2. Compositions Chimiques de fibre végétale

La composition chimique des fibres végétales varie selon la nature des Les propriétés
de chaque constituant contribuent a la propriété globale de la fibre. L hémicellulose est
responsable de la biodégradation, ’absorption d'humidité, et la dégradation thermique de la
fibre. La lignine, thermiquement plus stable, est le responsable de la dégradation par les
ultraviolets (UV) [20].

Tableau 1.5. Composition chimique de quelques fibres végétales [20].

Fibres Cellulose (%) | Hémicellulose (%0) Pectine (%) Lignine (%)
Genét d’Espagne 44,5 16,3 13,3 18,5
Jute 70 14 2 18
Cotton 93 3 2 1

Lin 71 19 3 2
Ramie 75 15 1 1

Sisal 73 13 2 7

Alfa 45 24 - 24
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v" La Cellulose

La cellulose est le composant principal de toutes les fibres végétales. La cellulose est
un glucide de formule (CéH10Os) n, ou n est le degré de polymérisation qui varie largement de
20 000 a 100 000 selon la source (aliment, végétal, bois, etc.). La cellulose est un polymeére
linéaire composé de molécules de D-glucose glucidiques a chaine droite liées entre elles par
des liaisons intermoléculaires ou intramoléculaires de type hydrogéne. Selon sa source, la
cellulose peut étre jusqua 80 % cristalline. Les groupements hydroxyles (OH) peuvent
intervenir dans la formation des liaisons intra chaines et inter chaines de la cellulose et lui
conférer des propriétés mécaniques, a savoir la rigidité et la résistance électrique. La région
cristalline est caractérisée par une densité élevée en liaison hydrogéne contrairement aux

zones amorphes ce qui rend ces dernieres fragiles et facilement accessibles [21].

o CH,OH
HO HO
CH,OH = CH.OH
~ n

Glucose

Figure 1.9: Structure des chaines polymeres de cellulose [10].
v Les lignines :

La lignine ou les lignines, est un polymere tridimensionnel produit par la
polymérisation radicalaire de trois alcools phénylpropénoiques (1’alcool coumarylique,
I’alcool coniférylique et ’alcool sinapylique) et sa structure dépend également de l'espece
vegétale. Par conséquent, on ne peut pas leur attribuer une structure moléculaire définie. Ils

sont constitués de composants aliphatiques et aromatiques [22].

p<coumaryl alkcohol Coniferyl alconol Sina pyl akcohol

Figure. 1.10 : Formule chimique des alcools précurseurs des lignines [10].
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Les lignines constituent la structure macromoléculaire amorphe. Le processus de
lignification participe a la rigidité structurale des parois cellulaires et protége les végétaux
contre ’attaque des organismes pathogenes et microbiens, leur conférant ainsi une résistance
a la pourriture, De nature hydrophobe, les lignines imperméabilisent les plantes aidant ainsi a

la conservation de 1’humidité chez ces derniéres en limitant la transpiration de la plante [23].

v Les hémicelluloseses hémicelluloses constituent une classe de
polymeres tres vari€s solubles dans I’eau pouvant étre extraits de la paroi des cellules
végétales par des solutions alcalines. En plus du glucose, les monoméres des
hémicelluloses peuvent étre de la xylose, du mannose, du galactose, du rhamnus, ou
de l'arabinose. Les hémicelluloses sont composées majoritairement de D-pentoses,
parfois de petites quantités d'oses de configuration. La xylose est toujours l'ose le plus
représente (figure 1.11) mais les acides mannuronique et galacturonique sont aussi
souvent présents. Les hémicelluloses ont un degré de polymérisation compris entre
200 et 300 et leur structure dépend de I’espece végétale (type cellulaire, localisation

dans la paroi ou bien encore age des tissus [22].

Figure. 1.11 : Structure d’un type de xyloglucane [10].

v' Pectine : La pectine, substance dérivée de glucides complexes, analogue a I'amidon,
produite par de nombreux végétaux. Les pectines sont des substances amorphes

blanches qui forment dans I'eau une solution visqueuse [24].

1.2.2.1.3. Classification des fibres végétales

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 [25] :
> Les fibres de feuilles : Les Fibres de Feuilles Ces fibres sont obtenues grace au rejet des

plantes monocotylédones. Les fibres sont fabriquées par chevauchement de paquet qui
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entoure le long des feuilles pour les renforcer ces fibres sont dures et rigides. Les types de
fibres de feuilles les plus cultivées sont la fibre de sisal, de Henequen et d’abaca.

> Les fibres de tiges: Les fibres de tige sont obtenues dans les tiges des plantes
dicotylédones. Elles ont pour r6le 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 de kennaf, et de
chanvre.

> Les fibres de bois : Les fibres de bois proviennent du broyage des arbres tels que les
bambous ou les roseaux. Elles sont généralement courtes.

> 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)

1.2.2.1.4. Avantages et inconvenients :

Tableau 1.6 : Avantages et inconvénients des fibres végétales[26].

Avantages

Inconvénients

Faible colit

Absorption d’cau.

Leurs propriétés mécaniques sont
spécifiques importants (résistance et

rigidité).

Faible stabilité dimensionnelle.

Non abrasif pour les outillages.

Biodégradabilité

Neutre pour I’émission de coa.

Faible tenu thermique (200 a 300°c max).

Demande peu d’énergie pour étre produite.

Fibres anisotropes

Pas d’irritation cutanée lors de la
manipulation des fibres, leur

biodégradabilité.

Variation de qualité en fonction du lieu de

croissance, de la météo.

Pas de résidus apres incinération

Pour des applications industrielles demande

la gestion d’un stock

Bonne isolation thermique et acoustique

Renfort discontinu

Ressource renouvelable
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1.2.2.1.5. Les Caractéristiques des fibres végétales

v Caractéristique physiques et mécaniques des fibres végétales

Les fibres végétales ont des propriétés mécaniques variées, a l'intérieur méme d'une
espéce donnée. Cette variation de propriétés représente un des inconvénients des fibres
végetales en comparaison aux fibres synthétiques. Les propriétés mécaniques et la structure
des fibres végétales sont influencées par quelques conditions de croissance et varient selon
I'nabitat, le climat et I'dge de la plante[27] .Généralement une fibre végétale est caractérisée
physiquement par son diamétre, son porosité, sa densité, sa teneur en eau et son pourcentage
d'absorption d'eau .Elle est caractérisée mécaniquement par sa résistance a la traction, a la
rupture et par le module d’¢lasticité. (Le tableau. 1.7), montre la variation des propriétés

physico- mécaniques de différentes espéces de la fibre végétale [28].

Tableau 1.7 : Les caracteéristiques physiques et mécaniques de quelques fibres végetales

[29,30].

Fibre Densité Module de Young Résistance en Allongement

(g/cm?®) (GPa) traction (MPa) (%)
Lin 1.4 60-80 88-1500 1.2-1.6
Jute 1.46 10-30 400-800 1.8
Chanvre 1.48 70 550-900 1,6
Ramie 1.5 44 500 2
Kénaf (bast) 1.2 - 1580 2,7-6,9
Abaca 1.5 - 980 3,5
Sisal 1.33 38 600-700 2-3
Coco 1.2 4-6 175 30
Coton 1.51 12 400 3-10

v/ Caractéristique thermiques et acoustiques des fibres végétales

LesCaractéristiques thermiques des fibres végétales, sont trés importantes. En effet, la

dégradation thermique est un facteur limitant des procédés de fabrication a chaud des
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composites. La plupart des fibres végétales perdent de leur rigidité dés 160°C et on voit la
lignine se dégrade aux alentours de 200°C. La densité et la porosité sont les facteurs
influencant de fagon prédominante les transferts de chaleur, ceux-ci sont aussi influences par
la conduction via la paroi cellulaire et par la teneur en humidité de la fibre végétale. Les
capacités acoustiques font aussi partie des avantages de I'utilisation de fibres végétales
comme renfort, elles leur donnent une bonne qualité pour le renforcement des composites a

des applications qui nécessitent 1’isolation phonique[28].
1.2.2.2.FIBRES PALMIER DATTIER

1.2.2.2.1. Les composants du palmier dattier

Les palmiers dattiers (Phoenix dactylifera L.), sont riches en fibres lignocellulosiques.
Les palmiers dattiers sont normalement cultives dans régions tropicales et subtropicales. Les
pays arabes sont riches en palmiers dattiers et sont les plus grandes sources de fibres. Leur
croissance dépend des conditions environnementales ainsi que de la qualité du sol Le palmier
dattier a un tronc trés élancé (Stipe), haut jusqu’a 30 m, clairement recouvert par les gaines
(Petiole) des feuilles (Palme) tombées et de tissu (Lif) entourant le tronc a I’encastrement des
pétioles. Les palmes sont réunies en forme d'une couronne en un nombre de 20 a 30 au
maximum. Un ensemble de régimes (Grappe) aux fruits sont suspendus sous la couronne de

palmes dispersée [31,32].

Pétiole Grappe Palme

Lif

Figure 1.12. Différentes parties d'un palmier dattier [32].
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1.2.2.2.2. Propriétés de bois de palmier dattier

» Structure et Morphologie de fibre de palmier dattier : Le bois de palmier dattier a une
structure fibreuse. Les images MEB de la fibre de pétiole présente une surface
cylindrique et irréguliere avec de nombreuses impuretés, cellules et pores (Figure
1.13).La fibre de palmier dattier est de forme cylindrique. L’image MEB montre que la
surface extérieure n’est pas lisse et recouverte d’impuretés artificielles (sable et
poussiéere) et de la lignine résiduelle. En outre, la vue transversale révéle que la fibre de
palmier dattier est une collection de fibres multicellulaires chacune contenant un vide

central (lumen), ces fibres ont un diamétre d’environ 2 — 5 um[33].

Figure 1.13: Images MEB d’une fibre de bois de palmier dattier : vue longitudinale (A), vue

transversale (B), zoom de la vue transversale (C) [33].

> Propriétés mécaniques : Le comportement mécaniques du bois de palmiers dattiers et
généralement celui des fibres végétales est fortement dépendant de plusieurs paramétres a
savoir les constituants microstructurales, les conditions de croissance, 1’age de la plante,
la longueur et le diamétre de 1’échantillon, les conditions de test comme la température,
I’humidité de milieu, le temps de 1’expérience, et la vitesse de test. Les valeurs typiques
de la résistance a la traction des fibres de palmier dattier se situaient entre 170 et 275
MPa, tandis que les valeurs pour le module de Young se situaient entre 5 et 12 GPa. En
outre, I’allongement a la rupture se situait entre 5 et 10% [34].

> Propriétés chimiques : A sec, tous les murs de cellules végétales sont principalement
constitués de polyméres a base de sucre (cellulose, hémicelluloses) qui sont combinés
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avec de la lignine [33]. Lacomposition chimique des fibres lignocellulosiques issues du
palmier dattier d’aprés 1’étude d’apres Shiai et Al confirment que les folioles du palmier
dattier sont constituées de trois composants majoritaires : la cellulose, les hémicelluloses
et la lignine. Le reste de la composition comprend les extractibles, les hydrosolubles et
les cendres (matiére minérale). La teneur en lignine des fibres peut influencer leur

structure, leurs propriétés et leur morphologie [35].

H Cellulose
B Hémicellulose
Lignine

W Autres

Figure. I. 14.Composition chimique des fibres de palmier (% en poids) [35].

> Propriétés hydrophobiques : Le caractere hydrophile de fibres de palmier dattier a été
comparé a d’autres fibres naturelles usuelles et les résultats sont présentés dans le
Tableau 1.8. La fibre naturelle a une teneur élevée en hydroxyle de la cellulose qui la rend
susceptible d’absorber de I’eau : les molécules réagissent avec le groupe hydroxyle (-OH)
des molécules de cellulose pour former des liaisons hydrogénes. Nous remarquons que
I’absorption d’eau par les fibres de palmier dattier est relativement similaire a celle du
sisal, plus élevée que celle de fibres de chanvre. Cette variation de la capacité
d’absorption d’eau des fibres naturelles peut étre attribuée a la taille de fibre et a la teneur

en cellulose [33].
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Tableau 1.8 : Absorption d’eau de certaines fibres naturelles usuelles[33].

Fibre Absorption a la saturation (%)
Palmier dattier 241
Chanvre 158
Sisal 190 - 250

1.2.3. L’interphase

Les propriétés de I'adhérence fibre/matrice comprennent l'enchevétrement mécanique,
l'attraction électrostatique, I'enchevétrement moléculaire et les réactions chimiques.
L'interface se compose de la surface de contact fibre/matrice (interface) et d'une région de
volume fini s'étendant dans la matrice. Il peut étre considéré comme un composant d'un
matériau composite car il possede des propriétés chimiques, physiques et mécaniques
différentes des fibres et de la matrice. L'interface assure la liaison fibre/matrice et permet le
transfert de contraintes entre elles sans deplacement relatif. Cependant, afin de faciliter
I'analyse micromécanique des composites, on fait généralement I'hypothése que l'interface n'a

pas d'épaisseur [36].
1.2.4. Les charges et les additifs :

1. Les charges
a) Charges augmentant la résistance mécanique

L’objectif de I’incorporation des charges augmentant la résistance mécanique
est d’améliorer les caractéristiques mécaniques de la résine. Ces charges
peuvent étre classées suivant leur forme géométrique en :

v Charges sphériques

v Charges non sphériques
b) Charges ayant un role secondaire

Les charges ayant un réle secondaire ont pour role soit de diminuer le colt des
résines, soit d’améliorer certaines propriétés secondaires des résines telle que la

viscosité [37].
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2. Les additifs :

Les additifs sont ajoutés en faible quantité et interviennent comme :
e Lubrifiants et agents de démoulage,
e Pigments et colorants,
e Agents anti-retrait,

e Agents anti-ultraviolets [37].
I.3. Avantages et inconveénients des materiaux composites a fibres vegétales

1.3.1. Les avantages

e Faible colt et propriétés mécaniques specifiques importantes (résistance et rigidité)

e Biodégradabilité

e (Gain de masse

e Neutre pour I’émission de CO; et grand resistance a la fatigue

e Demande peu d’énergie pour étre produite

e Pas de résidus apres incinération

e Pas d’irritation cutanée lors de la manipulation des fibres

e Bonne isolation thermique et acoustique et

e ressource renouvelable

e Faible vieillissement sous I’action de la chaleur, de la corrosion (sauf en cas de contacte
I’aluminium des fibres de carbone)

e Insensibilité au produit chimique mécanique comme les graisses, huiles, liquides

hydrauliques, peintures, solvants[38,39].
1.3.2. Les inconveénients

e Absorption d’eau

e Faible tenue thermique

e Biodégradabilite

e Faible stabilité dimensionnelle

e Fibres anisotropes

e Variation de qualité en fonction du lieu de croissance, de la météo.

Pour des applications industrielles, demande la gestion d’un stock[38,39].
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I.4.Facteurs influencant les composites a renfort naturel

Pour tout matériau composite renforcé par des fibres végétales, trois parametres
concernant le renfort lignocellulosiques peuvent étre changés et influencent les propriétés

mécaniques :

e le facteur de forme (rapport longueur/diamétre) des fibres.
e le taux et la dispersion du renfort.

e QOrientation des fibres.
> Facteur de forme de la fibre :

Le facteur de forme (longueur/diametre) est un parametre important dans un matériau
composite a fibres discontinues. On définit le facteur de forme critique comme étant le facteur
de forme minimal qui permet d’atteindre la contrainte limite de la fibre .Si dans un systéme
composite, le facteur de forme est inférieur a la valeur critique, le transfert de charge entre
fibre et matrice sera insuffisant et les fibres ne sont pas sollicitées jusqu’a leur contrainte

limite [20].
» Taux de renfort:

Comme il a déja été mentionné, ’ajout de fibres végétales au sein d’une matrice

présente plusieurs intéréts :

e Economique : les fibres sont généralement peu chéres par rapport a d’autres renforts
ou charges.
e Meécanique : dans un systeme optimal, les fibres augmentent la rigidité et la contrainte

maximale du matériau[20].
» dispersion des fibres :

La dispersion des fibres dans un matériau composite est un facteur important pour
garantir de bonnes propriétés mécaniques .Une bonne dispersion des fibres entraine une

augmentation de la résistance a I’impact. [20,21].
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> Orientation des fibres

L’orientationdes fibres dans un composite joue un role important dans les propriétés
mécaniques. En effet, une orientation privilégiée a tendance a fragiliser le composite dans le
sens transverse de cette orientation. Plusieurs parametres peuvent influencer 1’orientation des

fibres lors de la mise en ceuvre des composites, il s’agit de :

les dimensions des fibres

les propriétés viscoélastiques de la matrice polymere a I’état fondu

la forme de ’empreinte du moule

les traitements des fibres[22].
1.5.Notion d’adhésion interfaciale

1.5.1. Interface fibre/matrice

L’adhérence est ensemble des phénomeénes physico-chimiques qui se produit lorsque
I’on met en contact intime deux matériaux. Les différentes théories de 1’adhésion prévoient

I’établissement de liaisons ou d’interactions specifique [40].

La liaison entre la fibre et la matrice dépend généralement de l'arrangement des
atomes et des molécules et de la composition chimique de la fibre et de la matrice. Cependant,
les propriétés morphologiques et la diffusivité de chaque matériau doivent également étre
prises en compte lors de la compréhension des phénomenes interraciaux. Par conséquent,
plusieurs facteurs affectent I'interface et le transfert de charge entre les fibres et la matrice.

Généralement, c'est la contribution de plusieurs facteurs [41].
1.5.2. Méthodes d’optimisation de ’interface fibres/matrice

Meéthodes d’optimisation de I’interface fibres/matrice joue un role déterminant sur les
propriétés finales des matériaux composites. Des méthodes physiques et chimiques, dont
I’objectif est de rendre compatibles les fibres et les matrices, peuvent étre utilisées pour
optimiser cette interface. Ces méthodes reposent sur la modification de surface des fibres
et/ou de la matrice et la mise en place de nouvelles propriétés interraciales. Diverses méthodes
physiques et chimiques peuvent étre employées pour optimiser I’adhérence fibre matrice. Ces

méthodes sont diversement efficaces [22,30].
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Le but de ces modifications est I’amélioration de I’adhésion par la création de liaisons.
La surface est donc élément important de 1’adhésion et subit les modifications .Ces

modifications ont pour objectif de: [24]

e Créer des liaisons fortes entre la fibre et la matrice.

e Reéduire le caractere hydrophile des fibres végétales.
1.5. 2.a. Les méthodes physiques de modification de la surface

Les méthodes physiques induisent un changement des propriétés structurelles

etsurfaciques de la fibre cellulosique ou de la matrice thermoplastique. On peut citer :

La décharge électrique [42].

Le traitement thermique de séchage

Le traitement sous rayonnement Ultraviolet.
Le traitement laser.

Traitement autoclave .

YV V. V V V V

Le traitement par irradiation y [30].
1.5. 2.b. Methodes de modification par voie chimique

La modification de la surface par des méthodes chimiques a pour objectif de rendre
compatibles deux matériaux. Et aussi permettent d’augmenter I’affinité chimique entre les
fibres et la matrice. A part les agents de liaison [43].L’utilisation de produits chimiques pour
traiter les fibres naturelles et/ou la matrice permettent d’améliorer les propriétés d’interface
fibre/matrice. Deux voies peuvent étre envisagées lors des traitements : traitement des fibres,
ou application d’un agent de couplage (les réactions de couplage chimique (réactions de
copolymérisation et/ou greffage de chaines de polymeéres linéaires ou de molécules

organiques simples) et les réactions d’oxydation [22, 44].
e Le traitement alcalin

Le traitement des fibres le plus couramment utilisé est la mercerisation. Il s’agit
d’une méthode ancienne largement adoptée dans le domaine du textile. Le traitement a
la soude ou mercerisage est I'un des traitements chimiques les plus utilisés avec les

fibres naturelles lorsqu'elles sont utilisées pour renforcer les thermoplastiques et
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thermodurcissables. Ce traitement consiste @ immerger la fibre dans une solution
alcaline telle qu‘une solution d‘hydroxyde de potassium (KOH), d‘hydroxyde de
lithium (LiOH) ou encore de soude (NaOH).La modification importante apportée par
un traitement alcalin est la diminution des liaisons hydrogéne entre la cellulose et les
deux autres principaux constituants : hémicellulose et lignine [44,45]. Le traitement a
I’hydroxyde de sodium (NaOH) entraine une diminution de 1’angle d’hélice et une plus
grande orientation moléculaire.Ce traitement améliore les caractéristiques adhésives de

la surface des fibres en éliminant les impuretés naturelles et artificielles [35].
Fibre-OH + NaOH —  Fibre -O*Na + H,O
Figure. 1. 15 : Traitement des fibres par une solution de soude
e Couplage chimique

Son principe repose sur I'utilisation d’agents de couplage qui permettent de former un
pont chimique entre la fibre et la matrice. Ceux-ci sont couramment utilisés dans les
composites fibres naturelles/polymeére synthétique [22]. Les agents de couplage se classent en

trois grandes categories : les organiques, les inorganiques et les organigues-inorganiques.
v Les agents de couplage organiques :

Sont les plus utilisés pour la modification de surface de fibres. Ils disposent dans leurs
structures moléculaires de groupes bis- ou multifonctionnels qui interagissent d’une part avec
la cellulose et la lignine et d’autre part avec la matrice pour former des liaisons covalentes ou

hydrogenes [22].
v Les agents de couplage inorganiques :

Sont nettement moins utilisés dans les composites. Les silicates permettent par
exemple de créer une certaine compatibilité entre la fibre et le polymére. Il faut noter que ce
type d’agent agit plutot comme un surfactant qui contre balance la polarité de la surface des

fibres issues de la biomasse [22].
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v’ Les agents de couplage organiques-inorganiques :

Les silanes et les titanates, dont la fonctionnalité organique contrdle I’efficacité du
couplage. Les silanes, qui sont généralement dévolus aux composites renforcés avec des
fibres de verre, permettent d’améliorer la stabilité thermique ou dimensionnelle de certains

composites. lls sont aussi appliqués pour le greffage sur le bois [22].
e 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 les composites polymeére-
fibres de bois. 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 trés dépendante d'un certain
nombre de facteurs, comme le temps d'hydrolyse, la fonctionnalité, la température et le pH.
Les alkoxydes 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[44].

« Hydrolyse
RSi(OR"), + 3H,0 = RSi(OH), + 3ROH
(Silanol)
« Condensation
R R R

| [ |
3RSi(OH), ———> HO—8i—0—8 —0 —si — OH + 2H,0

| I l
OH OH OH

(Siloxane)
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o Liaison d’hydrogéne

R R R
| I |
Boifibre — OH + HO=—S8i== Q=8 = 0 — 8§ — OH
| | I
OH OH OH
R R R

I | I
HO—Si=— 0= 8 — O — Si — OH

I I I

0. 0. 0.

~ ~ =
]

A rd \
H H H H H H
\IO \IO/ \lo/
| | |
= Boifibre = Biofibre = Biofibre =——

« Greffage de la surface

R R R R R R
| | | | | |
HO =—=Sj== Q== 5] == O =5 — OH HO=S8ij=—= Q== 58 = 0 == §i == OH
| | | | [ |
0. 0. 0. —_— o) o o +3H,0
P PR F A I I I
A sy ' — Boifibre =— Biofibre == Biofibre —

O O O
| | |
= Boifibre == Biofibre == Biofibre =—

Figure. 1. 16 : Réactions chimiques du traitement par un alcoxyde de silicium

fonctionnalisé [2].
e Acétylation

L'acétylation est une méthode plut6t intéressante pour modifier la surface des fibres
naturelles et les rendre plus hydrophobes. Il a été utilisé pour réduire le gonflement du bois
dans l'eau et ses réactions chimiques ont été étudiées plus que tout autre matériau

lignocellulosiques.

Le principe de cette méthode est de rendre la surface de la fibre plus hydrophobe en
faisant réagir le groupe hydroxyle (-OH) de la fibre avec le groupe acétyle (CH3CO-). Les
groupements hydroxyle qui réagissent sont des constituants mineurs des fibres, a savoir la
lignine et I'némicellulose, et les groupements hydroxyle de la cellulose amorphe [44].
L'acétylation du groupe -OH est représentée ci-dessous :
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« Acétylation avec un catalyseur acide [2]

(CH3C0),0
Cell—OH + CH3CO0H ——» Cell—O—C—CH; + H,0
H,SO04

« Acétylation sans catalyseur acide [2]:

Cell—OH + CH3—C—0—C—CH; — Cell—O—C—CH; + CH;COOH

0

Comme l'acide acétique ne reagit pas suffisamment avec la cellulose, on utilise de
préférence l'anhydride acétique. Cependant, l'anhydride acetique n'est pas un bon agent
gonflant pour la cellulose, donc pour accélérer la réaction, la cellulose est dabord trempée

dans de l'acide acétique puis traitée avec de I'anhydride acétique pendant 1 a 3 heures[44] .
e Esteérification

Dans la plupart des cas, I'estérification de la cellulose est le plus souvent réalisée en
milieu acide a l'aide d'un anhydride correspondant a I'acide. Il permet d'obtenir des sulfates,
des phosphates, des carbamates et des acétates de cellulose et d'autres types d'esters de
cellulose. Une modification chimique en profondeur rend la cellulose thermoplastique.
Cependant, le traitement de surface de la cellulose nécessite une étape d'activation par une
réaction d'estérification suivie d'un traitement de surface, ou estérification. En choisissant des
conditions de greffage adaptées (solvant non gonflant, température et pression modérées,

faible force ionique...) [24].
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Chapitre Il MATERIAUX ET TECHNIQUE EXPERIMENTALES ET CARACTERISATIONS

Chapitre |1

MATERIAUX ET TECHNIQUE EXPERIMENTALES ET

CARACTERISATIONS

11.1. MATERIAUX UTILISE

11.1.1. Polyéthyléne

Le polymeére utilisé est le polyéthyléneLinéaire abasse densité (PE-LBD), sous forme

de poudre blanche. |l est fabriqué par la société « EEC: EgyptianEuropeanCompany »,

Alexandria - Egypt.Ses caractéristiques sont résumées dans le tableau I1.1.

Tableau .11. 1. Caractéristiques de polyéthyléne PE-LBD

Propriétés Valeur Unité
Densité 0.935 g/m®
Déformation de traction a la rupture 18 MPa
Module de flexion 700 MPa
Indice de fluidité a chaud 5 0/10min
Résistance a l'impact Charpy 30 KJ/M?
Densité apparente 0.37 glcm?
Allongement a la rupture 700 %
Fluidité 26 Secondes

Figure 11.1: de poudre polyéthyléne Linéaire basse densité (PE-LBD)
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I1.1.2. L’hydroxyde de sodium

L’hydroxyde de sodium utilisée a été produite par la socié¢té «BIOCHEM

Chermopharman, ses caracteéristiques sont représentées dans le tableau 11.2.

Tableau .11I. 2. Caractéristiques de ’hydroxyde de sodium.

Formule chimique

Masse moléculaire

Pureté

NaOH

40 g/mol

99%

I1.1.3. L’acide chlorhydrique

L’acide chlorhydrique utilisé est produit par la socié¢té «BIOCHEM Chermopharmay,

ses caractéristiques sont données dans le tableau 11.3.

Tableau .11. 3. Les caractéristiques de L’acide chlorhydrique.

Formule chimique

Masse moléculaire

Pureté

Densité

HCI

36.46 g/mol

35-38%

1.18

11.1.4.Acide citrique monohydrate

L’acide citrique utilis¢ par les soci¢tés «VWR PROLABO CHEMICALSy, ses

caractéristiques sont représentées dans le tableau 11.4.

Tableau 11.4 : Caractéristiques d’acide citrique monohydrate

Formule chimique

Masse moléculaire

Densité

CsHgO7.H,0

210,14

1.552
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11.1.5. Méthanol

Le méthanol utilisé par les sociétés «cBIOCHEM Chermopharmax, ses caractéristiques

sont représentées dans le tableau I1.5 :

Tableau 11.5 : Caractéristiques du méthanol

Formule chimique Masse moléculaire Densité

CH3OH 32.04g/mol 0.8

11.1.6. Fibre de palmier dattier

Dans notre étude Les fibres brutes ont été obtenues a partir les feuilles des déchets des
palmes du palmier dattier ont été récupérées directement dans la région deHadjeb-Biskra

située au sud de I'Algérie.
11.2. TECHNIQUES EXPERIMENTALES

11.2.1. Préparation de fibre de palmier dattier :

e Les feuilles de palmier sont lavées avec de I’eau froide afin d’éliminer les impuretés

puis sont mises sur un support propre, pour sécher a I’air libre pendant 1 jours.

Figure 11 .2 :les feuilles des palmier dattier
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e On lavées 150g les fibres des palmier dattier découpée aves I’eau disttilé et ensuite

on placérs dans une étuve a 80°C pendant 24h.

Figure .11. 3.Les étapes de préparation des fibres non traitées

11.2.2. Traitement chimiques des fibres de palmier dattier

v Traitement chimiques des fibres de palmier dattier par mercerisation (la soude

caustique FTA):

e Dans un bécher, on introduit 500 g des fibres de palmier on les immerge dans une
solution de soude (NaOH a 5%). a température ambiante pendant 72 h.

e Les fibres sont ensuite rincées plusieurs fois avec de 1’eau distillée contenant 50 ml
d’acide chlorhydrique a (HCl a 2.5%) afin de neutraliser I’excés de la soude

e Les fibres sont enfin lavées avec de I’eau distillée jusqu’a pH neutre.

e Les fibres sont ensuite placées dans une étuve a 80°C pendant 24h.
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Figure .11. 4. Les étapes de préparation des fibres traitées avec NaOH

v' Traitement chimiques des fibres de palmier dattier par estérification  (acide
citrique FTE):

On introduit 60g des fibres de palmier traitées par la soude dans un bécher contenant
la solution d’acide citrique a 1% on été préparée dans le méthanol, avec agitation pendant
30 min, et ensuite on effectue une filtration des fibres. Aprés le séchage dans 1’étuve pendent
24h a 80°C.

Figure .11. 5.Les étapes de préparation des fibres traitées par estérification.

11.2.3. Broyage et Tamisage

e Broyage des fibres du palmier dattier en une poudre fine suivit par le tamisage a travers tamis
de diamétres (125um).
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A B C

Figure 11.6 : (A) Fibre de palmier non traités, (B) fibre traités avec le soude (C) fibre traités

par estérification.

11.3. ELABORATION DES COMPOSITES PE/ FIBRES DE palmier
dattier

11.3. 1. Préparation des composites

Le tableau ci-dessous présente les différentes formulations retenues pour la

préparation de nos échantillons

Tableau .11. 6. Composition des différentes formulations

Formulation PE Fibre
PE 100% 0%
PE/FNT20 180% 20%
PE/FNT1o 190% 10%
PE/FT Az 180% 20%
PE/FTA10 190% 10%
PE/FTE20 180% 20%
PE/FTE1o 190% 10%

e PE : La formulation du PE non chargée.

e PE/FNTyo et PE/FNT20: Les formulations du PE chargées avec les fibres de palmier

dattier non traitées a 10 et 20% massique respectivement.
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e PE/FTA1w et PE/FTAx: Les formulations du PE chargées avec les fibres de palmier
dattier traitées par la soude NaOH pendant 72 heures a 10 et 20% massique
respectivement.

e PE/FTEicet PE/FTE20: Les formulations du PE chargées avec les fibres de palmier
dattier traitées par la solution d’acide cétrique a 5% wt /v et méthanol a 15 et 25%

massique respectivement.
11.3. 2. Extrusion

Les mélanges précédents vont alimenter une extrudeuse de type PolyLab au niveau du
laboratoire de génie mécanique LGM de I'université de Biskra. Les températures maximales

sont été maintenues entre 160 et 180°C.

Figure .11. 7. Extrudeuse de type PolyLab OC.
11.3. 3. Moulage des composites

La presse que nous avons utilisée est une presse hydraulique a chauffage électrique de
type : SCHWABENTHAN POLYSTAT 300S.

Le moulage des composites s’effectue alors de la fagon suivante : les granulées
obtenues par extrusion sont introduits dans le moule entre deux feuilles d’aluminium et
compressées a I’aide de la presse, a une température de 150°C, sous une pression de 300 bar
et pendant un temps de séjour de 3 min. Un préchauffage est réalisé jusqu'a une fusion
préliminaire du mélange, afin d’éviter la présence des bulles d’air, un dégazage est effectué
avant 1’application de la pression finale. Puis nous ouvrons le robinet pour que le passage de

I’eau refroidisse Apres la température est maintenue plaques épaisses de calibre 2mm.
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Figure. 11.8. Images des plaques avant et aprés passage a presse.
11.3.4. Préparation des éprouvettes de type H

Nous avons découpé les plaques préparées en éprouvettes de type H a I’aide d’un appareil
mécanique qui est représenté dans la figure 1.9 , pour chaque échantillon trois éprouvettes ont

été découpées pour servir dans les différents tests de caractérisation .

Figure .11. 9. Le découpage des plaques sous forme d’haltéres par la découpeuse.

11.4 TECHNIQUES DE CARACTERISATION

11.4.1.Analyse par spectroscopie infra rouge a transformée de Fourrier

Les spectres infrarouges ont été réalisés avec un appareil SHIMADZU FTIR-8400S qui est

installé au laboratoire de chimie de I’université de Biskra.
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Figure 11.10: Spectrophotométre SHIMADZU — FTIR 8400S

» Préparation de I'échantillon

e Préparer un mélange de 0.0001g de fibre palmier dattier avec 0.02g de sel KBr
e Ensuite comprimé le mélange dans une presse afin de fournir une pastille.

e Mettre I'échantillon (fibre +KBr) dans l'appareille

e Faire la mesure de I’échantillon
11.4.2. Caractérisation mécaniques :

11.4.2 .a. Essai de traction

C’est I’essai mécanique le plus fréquemment utilisé¢, consiste a soumettre une
éprouvette en forme d’altere de type « H2 », dans les machoires d’un dynamomeétre. Les

essais de traction sont effectués a 1’aide d’une machine de traction universelle INSTRON

5969.

o La vitesse de déformation est maintenue constante a 250 mm/min
o La vitesse de traction utilisée est égale a 5 mm/min.
o L’essai se fait a la température ambiante (laboratoire).

Pour chaque mélange on utilise trois éprouvettes et on prend les valeurs moyennes de

’allongement a la rupture et de la résistance a la traction.
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Figure. 11.11 : La machine de traction utilisée.

11.4.2 .b. Test de la dureté shore D

La mesure de la dureté shore D a été réalisée au niveau du laboratoire de « UNICAB » a
Biskra. L’essai consiste a appliquer un effort tendant a enfoncer I’aiguille d’un d’urometre
shore D suivant la norme NF ISO T 51-123, sur des plaques de 5x5 cm?. La lecture se fait

directement sur le d’urométre apres la pénétration de 15 seconds. La photo du d’urometre

utilisé est illustrée sur la figurell.12 :

Figure.11.12 : Le duromeétre utilisé.
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Chapitre I1I
RESULTATS ET DISCUSION

I11.1. CARACTERISATION DE LA FIBRE DE PALMIER DATTIER
I11.1.1. Analyse spectroscopique infrarouge a transformée de Fourrier FTIR

Les spectres infrarouge de la fibre de palmier dattier non traités (FNT) et modifiées par
mercerisation (FTA) et estérification par I’acide citrique (FTE) sont donnés dans la figure

I11.1.Les caractéristiques de ces charges sont dues a leurs contenus en lignine, cellulose et les
hémicelluloses.

——FNT
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——FTE
s
[<i]
(=]
c
]
=
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Figure .111. 2. Spectres IRTF de la fibre de palmier dattier traitées et non traitées.

e A 3338 cm? une large bande correspond a la vibration d’élongation de la liaison O-H
intramoléculaire [1].
e Les pics a 2922 cm™ et 2877 cm™ représentent les vibrations d'élongation symétrique et

asymétrique des liaisons C-H des groupes alkyle dans les liaisons aliphatiques de la
cellulose et de I'némicellulose [2].
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e A 1734 cmtet 1231cm™correspondent a la vibration d’élongation de la liaison C=0 des
groupementsacetyle et aux esters ironiques de I'némicellulose et aux liaisons ester des
groupes carboxyliques de l'acide férulique et paracoumarique dans la lignine et dans
I'hémicellulose [3].

e A 1684 cmlétait liéaux vibrations d'élongation C=O dans les cétones non
conjuguées[4].

e Les pics a 1646cm™, 1642 cm™sont affectées a I’eau absorbées par la fibre de palmier
non traitée par suite a son caractere hydrophile trés prononcé.

e A 1604 cmlet 1542 cm pics corresponds a I’élongation C=C de la liaison et confirme
la présence de lignine et de son groupe aromatique dans la charge naturelle [1, 5]

e Le faible pic situé a 1507 cm™ correspond a la vibration de déformation de C=Cdu cycle
benzénique de la lignine [6]

e Les pics a 1421 cm?, 1369 cmlet 1321 cmqui sont essentiellement dues aux
vibrations de déformation des groupements -CH. et -CHs, contenus dans les structures
de la lignine et I'némicellulose [5]

e A 1154 cm™ corresponda la vibration d'élongation des liaisons C-O-C dans les liaisons
1,4-glycosidiques des unités de d-glucose dans la cellulose, qui ont été interprétées
comme typiques d'une structure de cellulose[7].

e Le pic a 1033 cmtattribuéaux vibrationsd'étirementdes groupeshydroxyles O-H de la
celluloseet de I’hémicellulose [8]

e 668 une bande fine de trés faible intensité correspond a la vibration en mode flexion en
dehors du plan de la liaison C-OH [9].

Aprés la modification chimique alcaline FTA, on observe la diminution des pics qui
correspondent aux groupements hydroxyles -OH. Cette diminution est attribuée a la
solubilisation de lignine. Les pics dans la région 1730 -1710 cmdisparaissent ou deviennent
plus petites apres un traitement alcalin, car le traitement alcalin détruits les groupes carboxyle,
et solubilité des macromolécules contenant ces groupes fonctionnels des fibres dans les
solutions alcalines [10].Le spectre FTA montre aussi un abaissement de pics a 1421 cm™ de la
liaison C-H asymétrique des groupements OCHj;, CH,de la lignine et I'némicellulose. La
diminution de I’intensité du pic a 1101 cm™ assigné a I'élongation des groupements éthers C-
O-C de la lignine, cette diminution essentiellement dues a la solubilisation de la lignine, des

cires et des pectines dans I’hydroxyde de sodium[11,12].

Page 50



Chapitre 111 RESULTATS ET DISCUSION

Par rapport au spectre caractéristique de la fibre brute, I'estérification par I'acide citrique
a été confirmée par l'apparition de nouveaux pics d'acide carboxylique et d'ester carbonyle a
environ 1730 cm? et une augmentation de I'étirement C-H (2800-2950 cm™?) attribué aux
chaines d’acide citrique. Apres traitement, la bande ester-carbonyle superposée formée dans le
processus d'estérification a été exposée. Une nouvelle adsorption s'est également avérée se
produire & 1591 cm™ provenant du carboxylate de sodium conduisant a une augmentation des
intensités des signaux de bande carboxylate et C-H qui ont été attribués a la chaine d'acide
aliphatique[13].Le mécanisme de modification de la cellulose par estérification est confirmé par

I’analyse IRTF, cette réaction est réalisée comme suit:

0
[ ; H
| - "
T H
- oM citric acid

H =
HO OH
O

Cellulose Cellulose modifier par

Acide citrique

Figure 111.2 : mécanisme de la réaction d’estérification de la fibre de palmier par

I’acide citrique [14].
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111.2. CARACTERISATION DES COMPOSITE ELABORES

111.2.1. Caractérisation mécanique

111.2.1.a. Evolution de la contrainte a la traction

L’évolution de la résistance a la rupture des composites non traités et traités en
fonction du taux de la fibre de palmier dattier est illustrée sur la figure 111.3. On remarque que
I’incorporation de la charge lignocellulosiques de palmier dattier provoque un abaissement de
la contrainte a la rupture du polymere PE. Il est également indiqué dans la littérature que
I'incorporation de fibres de palmier non traité dans la matrice de polyéthylene diminuait la

résistance a la traction [15].

I PE/FNT
I PE/FTA
15 Bl PEFTE

-
o
|

Contrainte a la rupture (MPa)
(4]
1

0 10 20

Taux de charge (%)

Figure 111.3 : Evolution de la contrainte a la rupture des composites en fonction du taux de la
charge traitée et non traitée.

Aprés modification des fibres palmier, nous observons une amélioration des
contraintes a la rupture pour les composites PE/FTA et PE/FTE par rapport aux composites
non traités. Cette augmentation est due a la meilleure dispersion de la charge et
particulierement au renforcement des liaisons interfaciales entre le polyéthylene PE et la fibre

de palmier
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111.2.1.b. Evolution de la déformation a la rupture

La déformation a la rupture des composites renforcés par les fibres de palmier dattier
réduit avec l'augmentation du pourcentage de la charge (Figure 111.4). 1l passe de 22.87% pour
la matrice PE vierge a 11.16% et 4.27 % pour les composites & PE/FNT1o et PE/FNT2o
respectivement. On explique cette diminution par la fragilité du matériau du fait de la nature
hydrophile de la fibre non traitée qui absorbe plus d’humidité et provoque un gonflement
dans la matrice du PE. Aussi le taux de la charge crie des défauts dans le systeme et réduit les
interactions inter-chaines, associées a une variation ductile-fragile du comportement du

matériau[16].

Les traitements chimiques de la charge des fibres de palmier apportent une
amélioration, estimée a 8.14% et 6.50%que pour les formulations PE/FTA2 et PE/FTE2o
respectivement mais pas en termes de déformation globale par rapport au PE vierge. Cette
augmentation est principalement attribuee a une meilleure dispersion de la fibre traitée qui

confere une certaine flexibilité au matériau [17].

25 -

—— PE/FNT
—— PE/FTA
—— PE/FTE

20 -

15

10 +

Déformation a la rupture (%)

0 ; . . .
0 10 20

Taux de charge (%)

Figure 111.4 : Evolution de la déformation a la rupture des composites en fonction du taux de
la charge traitée et non traitée.
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111.2.1.c. Evolution de module d’Young

La figure III.5 met en évidence I’évolution du module d’Young des composites
PE/fibre de palmier dattier en fonction du taux de charge a 10% et 20% traitées et non
traitées. D’apres ces courbes on peut voir clairement que le modules d’Young des composites
¢laborés augment au fur et & mesure avec I’augmentation du taux de la charge. Incorporation

de la charge dans la matrice PE augmente la rigidité des composites.

Le traitement par estérification augmente considérablement le module de Young,
comparé aux composites non traités. Cela peut étre expliqué par la bonne orientation des

particules de la charge traitée [18].

En outre Les composites PE/FTA marquent une diminution du module d’Young, Ces
résultats pourraient étre lies a la forme et les dimensions des fibres obtenues apres
modification chimique de la fibre. La diminution de la rigidité peut étre expliquée seulement
par le changement du mécanisme de deformation car le changement d'interaction ne justifie

pas la diminution du module.
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[o3]

[=]

o
1

Module d'Young (MPa)
~ ~
8 3
1 1

650 —

600 —

550

v I T I
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Figure 111.5 : Evolution de module d’Young des composites en fonction du
taux de la charge traitée et non traitée.
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111.2.2. Test de la dureté Shore D

La dureté d’un échantillon particulier se rapporte a sa résistance a la pénétrabilité
quand une charge est appliquée. La figure I11.5 montre I’effet du taux de charge et des

traitements chimiques sur la dureté des composites.

100 =

—&— PE/FNT
—&— PE/FTA
—=— PE/FTE

90

Dureté Shore A

80 —

T T T
0 10 20

Taux de charge (%)

Figure 111.5 : Evolution de la dureté Shore des composites en fonction du taux de la charge

traitée et non traitée.

Les courbes montrent diminution de la dureté avec I’incorporation des fibres de palmier
non traité a 10% et 20%. Ces resultats peuvent étre expliqué que I’incorporation de la fibre de
palmier non traité donne des composites avec une faible adhésion interfaciale qui abaisse la
dureté des composites PE/FNT. La dureté est une mesure de la résistance a 'usure et a
I’abrasion, puisque les matériaux durs résistent mieux aux frottements [16]. L’incorporation
de la fibre traitée par la soude (FTA) dans le polyéthyléne est accompagnée d’une diminution
de la dureté des composites PE/FTA comparé au composites PE/FTE. Cela attribue a la
plastification de la fibre apres le traitement, ce qui rend le composite moins dur, en lui
conférant des propriétés de souplesses et le caractére non cassant. [11]. Pour les composites
PE/FTE20 marque une augmentation de la dureté. On peut explique cette augmentation par la
bonne dispersion de la fibre dans la matrice avec la diminution des vides et une plus forte

adhésion interfaciale fibre-matrice.
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Cette étude regroupe un certain nombre d’aspects sur la préparation des matériaux

consacrée a la valorisation des déchets de fibres de palmier dattier comme renfort dans la

fabrication des matériaux composites a matrice polyéthylene.

Par ailleurs, deux modes de traitement ont été choisis. Le premier traitement consiste a

la modification de la fibre par mercerisation (NaOH), la deuxieme modification est

I’estérification par I’acide citrique. La mise en évidence de la modification a été examinée par

I’analyse IRTF, et I'impact des traitements sur les propriétés physico-meécaniques des

composite sont eté de méme étudies.

Compte tenu des résultats obtenus, on peut conclure que :

Les résultats de la spectroscopie IRTF de la fibre de palmier dattier traitée et non
traitée, révelent que la réaction de mercerisation a été confirmée par la diminution de
la bande d’absorption des groupements —OH située a 3430 cm™, 1462-1424 cm™ et a
1101 cm™. La disparition des bandes d’absorption a 1730 cm™ correspondantes a la
liaison C=0 et C-O du groupement acétyle des hémicelluloses et a la liaison C-O-C de
la lignine respectivement. Pour fibre traitée par estérification, les résultats de I’analyse
IRTF ont permis de confirmer la réaction par ’apparition des pics a 1730 cm
attribuée a des nouveaux groupements d’acide citrique ajoutés a la cellulose

Le comportement mécanique des composites PE/FNT montre qu’avec 1’augmentation
du taux de la charge non traitée, la contrainte et I’allongement a la rupture diminuent,
alors que le module d’élasticité et la dureté Shore croient progressivement. Apres

modification chimique, les propriétés de mécanique enregistrent des améliorations.
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Résumé

Le palmier dattier est une fibre végétale trés disponible dans Biskra donc cette étude est
concerne a valorisation cette déchet agricole par élaboration des matériaux composites a matrice
PE-LBD renforcé par la fibre palmier dattier, mais cette élaboration nécessite d’abord a la
modification des fibres de palmier dattier nous nous sommes intéressés par deux sortes de traitements

(' mercerisation, Estérification) pour améliorer I’adhésion 1” inter faciale fibre-matrice .

Pour analyser et identifier des composites élaborée nous avons effectué des teste de caractérisations

différents : IRTF, Essai de traction, Teste de dureté shore D.

Mots clés: Matériaux composites, Polyéthylene a base densité, polyéthyléne linéaire a base densité,

Palmier dattier, mercerisation, Estérification.

Abstract

The date palm is a plant fiber very available in Biskra so this study is concerned with the recovery of
this agricultural waste by developing composite materials with a PE-LBD matrix reinforced by the
date palm fiber, but this development first requires the modification of the fibers of date palm we were
interested in two kinds of treatments (mercerization, esterification) to improve the adhesion of the

fiber-matrix interfacial.

To analyze and identify elaborate composites, we carried out different characterization tests: IRTF,

Tensile test, Shore D hardness test.

Keywords: Composite materials, low density polyethylene, linear low density polyethylene, date

palm, mercerization, esterification.
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