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Introduction génerale

Les fibres naturelles, en tant que renfort, ont récemment suscité I'intérét des chercheurs
en raison de leur compensation par rapport a d'autres matériaux bien établis. La recherche sur

les nouveaux matériaux a pris une place importante dans la technologie et 1’industrie [1].

Les industrialistes utilisent de plus en plus les matériaux composites avec des fibres
comme des renforts. Ils sont respectueux de l'environnement, entierement biodégradables,
abondants, renouvelables, économiques et de faible densité. Les fibres végétales sont légeres

par rapport aux fibres synthétiques.

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

présentent souvent des propriétés meécaniques insuffisantes.

Pour surmonter cela, dans de nombreux cas, un traitement de surface ou des agents
d'accompagnement doivent étre utilisés avant la fabrication du composite. Les propriétés
peuvent étre ameliorees par des traitements physiques et chimiques. Les propriétés mecaniques
des fibres naturelles sont bien inférieures a celles des fibres synthétiques mais leurs propriéetes

spécifiques, notamment la dureté, sont comparables a celles des fibres synthétiques.

Dans cette étude, nous nous intéresserons sur la fibre de palmier dattier. Qui constitue
I’une des richesses végétales les plus abondantes dans nos régions et qui de nos jours, restent
peu exploitées. En effet, L’entretien annuel des palmiers génére de grandes quantités de déchets
constitués principalement de palmiers qui peuvent étre utilisés comme renfort fibreux dans les

composites.

L’objectif de cette étude a caractérisé des matériaux composites a base de polyéthylene

renforcé par la fibre de palmier dattier Déglet Nour de la région d’Ouled Djellal Biskra.

A terme ce projet, nous avons structuré ce travail en trois chapitres suivants :
e Le premier chapitre généralités sur les matériaux composites, dans ce chapitre, on donne

un apercu sur les matériaux composites d’une maniére générale ;




Le deuxiéme chapitre constitue la partie expérimentale qui présente les matériaux
utilisés, la préparation des formulations PE/FP, et technique de caractérisation ;
Le troisiéme traitera 1’ensemble des résultats obtenus et les discussions. Enfin, une

conclusion générale permet de résumer les résultats des travaux présentes.
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I.1. Les matériaux composites

1.1.1. Définition

Un matériau composite est constitué de différentes phases nommeées renforts et matrice.
Lorsque le matériau composite est non endommagé, les renforts et la matrice sont parfaitement
liés et il ne peut pas y avoir ni glissement ni separation entre les différentes phases. Les renforts
se présentent sous forme de fibres continues ou discontinues. Le role du renfort est d'assurer la
fonction de résistance mécanique aux efforts. La matrice assure quant a elle la cohésion entre
les renforts de maniere a répartir les sollicitations mécaniques. L'arrangement des fibres, leur
orientation permettent de renforcer les propriétés mécaniques de la structure. [1]. Les propriétés
des matériaux composites dépendent :

e Des propriétés des matériaux constitutifs ;

e De distribution géometrique des fibres ;

e De l'interaction fibre-matrice.

CHARGE ET

ADDITIFS

Figure 1.1. Structure d’un matériau composite [2].

1.1.2. Avantages et inconvenients des matériaux composites

A. Avantages des matériaux composites

Les composites sont préférés a d'autres matériaux parce qu’ils offrent des atouts liés a :
e Leur légereté ;
e Leur résistance a la corrosion et aussi a la fatigue ;
e Leur insensibilité aux produits comme les graisses, les liquides hydrauliques, les

peintures et les solvants.
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e Leur possibilité¢ de prendre plusieurs formes, d’intégrer des accessoires et permettre la
réduction de bruit [3].
B. Inconvénients des matériaux composites

Inconveénients qui freinent leur diffusion :
e Les colts des matiéres premiéres et des procédés de fabrication ;
e La gestion des déchets engendrés et la réglementation de plus en plus stricte ;
L’industrie des matériaux composites doit donc aujourd’hui relever certains défis tels que :
e La maitrise des émanations de produits organiques volatiles, par exemple le styréne ;
e La maitrise des procédés de transformations et des performances des matériaux qui
sous-entend une tres bonne connaissance des constituants mis en place ;
e La mise en place de technologies et des filieres pour la gestion des déchets en fin de vie
qui est la partie la plus difficile a satisfaire en raison du caractere thermostable de la
plupart des composites [3].

1.1.3. Compeosants d’un matériau composite
1.1.3.a. Matrice

A. Les Composites a Matrice

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

déformable et assure la protection chimique des fibres [4].

o Composites a Matrice Métallique (CMM)
Les composites a matrice de métal (MMC) ont une bonne résistance a la température et
de bonnes propriétés électriques et thermiques. Par rapport aux métaux, ils ont une meilleure

stabilité dimensionnelle, ainsi qu'une meilleure résistance a l'usure [5].

e Composites a Matrice Céramique (CMC)

Les mélanges a matrice céramique (CMC) sont fabriqués afin de remédier au caractére
fragile de la céramique et donc d’améliorer la durabilité du matériau. CMC (Al203, SiO2,
Cr203, MgO, etc.) peut étre atteint par imprégnation de préformes de fibres (Essence, Verre,
Aramide, Carbone, Céramique) ou par dormances liquides, également frittées a haute pression,

ou par des fétes réactives permettant le dépdt entre les fibres.
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e Composites a Matrice Organique (CMO)
Les mélanges & matrice organique (CMO), ou les mélanges a matrice polymérique
(CMP), offrent des colis mécaniques ¢élevés, une résistance élevée a 1’érosion et a I’oxydation,
de bons colis électriques et diélectriques. L’inconvénient de ces matrices est leur résistance

limitée & la température et au feu. Leur vieillissement est également un inconvénient.

Meétallique

Minérale

Céramique

A Thermoplastique
Organique \_\

Matrice

Thermodurcissable

Figure. 1.2. Types de matrices.

B. Types de matrices

e Lesthermoplastiques
Les thermoplastiques sont généralement des dérivés de monomeres linéaires ou
Iégerement ramifiés.
Ces monomeéres constituant le motif de base qui est répété plusieurs fois pour au final
former la chaine polymere.
e Lesthermodurcissables
Un matériau thermodurcissable est un polymeére structurel tridimensionnel, qui ne peut
pas revenir a son état solide d’origine apres avoir chauffé en raison des grandes liaisons
chimiques entre les macromolécules [5].
e Les élastomeres
Les élastomeéres sont réticulés de maniére déficiente. Le degré de réticulation est faible,
contrairement aux élastomeres thermodurcissables.
Les dérivations permettent les macromolécules pour revenir placer plus ou moins

rapidement aprés une souche. C’est la propriété abécédaire des elastomeres [6].
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1.1.3.b. Renfort

Le renfort est un matériau permettant d’améliorer les propriétés de la matrice dans le but
d’assurer des meilleures propriétés du matériau composite a élaborer. Les composites sont
souvent désignés selon la géométrie de renfort [7].

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

élevée.

Renforts

! !

Organiques Inorganiques

|
b l Ve

Végétales Polyesters Aramides |
Céramiques Métalliques
Coton Bois I
Papier L l ¢
Jute
Verre Carbone Bore

Figure 1.3. Classification des Renforts [8].
1.2. Le polyéthyléne

Le polyéthyléne (Egalement connu sous le nom polythéne) est un polymére parmi les
polymeres synthétiques le plus connu des matiéres plastiques. Souvent indiqué par I'abréviation
«PE ». Le polyéthylene a la formule chimique (-C2H4-) n ou le degré de polymérisation n peut
atteindre plusieurs millions. Les chaines peuvent étre de longueur variable et plus ou moins
ramifiés [9].

Le polyéthyléne est une résine thermoplastique, ressemble a un transparent solide (Forme
amorphe) ou blanc (Forme cristalline) avec d'excellentes propriétés d'isolation et de stabilité
chimique, il est un matériau trés souple et I'un des plastiques moins chers; les utilisations les

plus courantes sont comme isolant pour les cables électriques, des films pour l'agriculture, des
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sacs et des sacs en plastique, divers types de conteneurs, des tuyaux, la couche interne des

contenants aseptiques pour liquides alimentaires et bien d'autres [9].

polyéthyléne

o
7%
H H/,

Les abréviations
FE
CAS 9002-88-4
Caractéristiques principales
composition (CsHg)l,
apparence solide blanc sous
divarsas formeas

propriétés physico-chimiques

densité (G [/ |:m3, en de 088 & 096
c.8.)
Point de fusion (K) 115-140 ° C (388 15 a
413,15 K)

Figure 1.4. Caractéristiques et propriétes de polyéthyléne [9].
Densité
0.84 0.86 0.89 0.91 0.92 0.96 1.01 l
0.12 0.29 0.41 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 [2].
1.2.1. Classification de polyéthyléne

En fonction de la distribution du poids moléculaire et le degré de ramification, le

polyéthylene classifie a plusieurs types avec des propriétés différentes et utilisations :

A. Polyéthylene de poids moléculaire élevé (UHMWPE)

Il est un polyéthyléne ayant une masse moléculaire moyenne comprise entre 3x106 et
6x106 unites [2].

Ce type de polyéthylene est synthétisé par polymérisation de coordination avec métallo
cene. Les propriétés mécaniques particuliéres rendent approprié, contrairement a d'autres types
les plus courants de polyéthyléne, pour des utilisations particulieres, telles que prothése et gilets

pare-balles.

B. Polyéthyléne haute densité (HDPE)
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Il est un peu polyéthyléne ramifié, donc il a de grandes forces intermoléculaires et plus
rigidité par rapport au polyéthylene basse densité ; Il est genéralement synthétisé par la
polymérisation en coordination avec systéeme de catalyseur de type Ziegler-Natta.

Polyéthyléne basse densité (LDPE) : est trés ramifiée, il est donc un matériau plus ductile
et moins rigide, est généralement synthétisé par polymérisation radicalaire.

C. Le polyéthylene moyenne densité (MDPE)

Elle se caractérise par des proportions plus faibles des chaines ramifiées par rapport a du
polyéthyléne basse densité (LDPE).

D. Polyéthyléne basse densité linéaire (LLDPE)

Il est un polyéthyléne sensiblement linéaire a un nombre important de branches courtes ;

Microfibril
@ 20 nm

Lignine

Macrofibril
Figure 1.6. Structure schématique d'une fibre végétale [2].

Il est normalement obtenu par polymérisation d'un mélange d'éthylene et d'a-oléfines

(Butene, Hexene, Octene) Avec des catalyseurs de type Ziegler-Natta [10, 11].
1.3. Les fibres naturelles

Les fibres naturelles sont des structures naturelles composées essentiellement de
cellulose, d’hémicellulose et de lignine. 1ls contiennent également des matieres extractibles, des
protéines et certains composeés inorganiques en petites proportions. Les fibres végétales ont de
nombreuses opérations dans le domaine des tissus (Habillement, Ebénisterie). Vu leurs
propriétés mécaniques spécifiques et leur caractére renouvelable, elles commencent a trouver

des débouchés dans d’autres secteurs d’activité industrielle (Emballage, Automobile)] 12].

1.3.1. Structure et composition chimique des charges végétales
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La biomasse végétale est constituée de plusieurs macromolécules étroitement liées entre

elles au sein de la paroi végétale.

1.3.1.a. Cellulose

La cellulose est la parcelle naturelle la plus abondante sur terre. D’un point de vue
chimique, la cellulose est une macromolécule constituée par une chaine stéréo réguliere
véritablement longue composée de maillons de glucose C6H1206. Le motif de répétition est le
dimere cellobiose. Le nombre de motifs de répétition ou le degré de polymérisation varie
suivant I’origine de la cellulose. Ce polymeére présente un grand intérét du point de vue
industriel puisque de nombreuses fibres (coton, chanvre, jute, lin...) sont composées de
cellulose.

La cellulose a une structure fibrillaire et partiellement liquide, les microfibres de cellulose
correspondent a des zones cristallines ordonnées et a des zones non ordonnées complétement
désordonnées [13].

Réglon cristalline Régloa amorphe

Micrafibrilles de cellulose -

Figure 1.7. Représentation des micro fibrilles constituant les fibres de cellulose.

Cellobiose

A
7 OH N OH O
OH OH ”
ol Oﬁoz OH 0 9 oH
o) 0 o) OH
HO O HO - HO iy
OH B-14 OH OH

Extrémité non réductrice Extrémité réductrice

Figure 1.8. Molécule de cellulose (n répétitions du motif cellobiose).

1.3.1.b. Les hémicelluloses

Dans la plupart des fibres naturelles, la cellulose est mélangée avec de I’hémicellulose,

qui sont aussi des polysaccharides. Les hémicellules sont une classe de polymeéres tres variée
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qui sont responsables de 1’eau et peuvent étre déracinées de la paroi des cellules d’usine par des
résultats alcalins. En plus du glucose, les monomeéres de I’hémicellulose peuvent étre de la
xylose, du mannose, du galactose, du rhamnose ou de I’arabinose. Les hémicellules sont
essentiellement composées de D-pentoses, parfois de petites quantités de L-shapedose. La
xylose est toujours le plus représenté, mais les acides mannuroniques et galacturoniques sont
également fréquemment présents. Les hémicellules ont un degré de polymérisation entre 200 et
300 et leur structure dépend de I’espece de 1'usine (type de cellule, position dans le mur ou

méme 1’age des apkins [14, 15].

OH
o oH
Hexoses
OH OH
OH OH

B-D-Glic p B-D-Man p o-D - Manp
o o, o oH o HO ©
oH .o OH
Pentoses OH oH HO OH LO OH OH HO/OH
o
OH
LR SH HO HO

B-D-Xyl p o-L-Ara p o-L-Ara f B-L-Ara f oa-D-Ara f

COOH COOH COOH

O, o,
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OH OH OH
OH
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©. OH o OH
CH 3 CH 2
Déoxyvhexoses HO
HO
OH oOH OoOH
c-L-Rha p oa-L-Fuc p

Figure 1.9. Principaux glucides constituant les hémicelluloses [16].

1.3.1.c. Les lignines

La lignine ou lignine sont des polymeéres tridimensionnels déduits de la polymérisation
radicale de trois alcools phénylpropénoiques (Alcool coumarylique, Alcool coniférylique et
Alcool sinapylique), dont la structure dépend également des especes d’usine. Par conséquent,
on ne peut leur attribuer une structure moléculaire définie. Ils sont composés d’ingrédients
aliphatiques et sucrés. La lignine contribue a la résistance mécanique des parois cellulaires et
soutient la cohésion des fibres dans la partie boisée. En considérant la fibre comme un matériau
composite, la lignine représenterait la matrice. Elle sert d’agent complexant pour les minéraux
et aide a la conservation de I’humidité dans les plantes. La lignine est responsable de la rigidité

et de la dureté des bois et des plantes. Elle est peu sensible a la dégradation biologique, elle crée
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une barriere morphologique a la pénétration et a la progression des agents pathogenes, et

contribue & la protection naturelle des végétaux contre certaines attaques parasitaires [17].

OCH 4
T
) O Hy S — O — O —
i
SCH, CHa

Figure 1.10. Modele de la lignine [16].
I.4. Fibre de palmier dattier

Le nom scientifique du palmier dattier est Phoenix dactylifera. Qui provient du mot
Phoenix qui signifie dattier chez les phéniciens, et dactylifera, du terme grec dactulos signifiant
doigt, allusion faite a la forme du fruit (Djerbi, 1994). Phoenix dactylifera est une espece
dioique, monocotylédone, appartenant a la famille des Palmaceae, et a la sous-famille des
Coryphineae.

La famille des Palmaceae compte environ 235 genres et 4000 especes (Munier, 1973). Le
palmier est une composante essentielle de I’écosystéme oasien (Toutain et al., 1990), grace a
sa remarquable adaptation aux conditions climatiques, la haute valeur nutritive de ses fruits, les
multiples utilisations deés ses produits (Bousdira et al., 2003 ; Bakkaye, 2006) et sa morphologie
favorisant d’autres cultures sous-jacentes (El Homaizi, 2002) [18].

Le palmier dattier a une structure fibreuse, possédant cing types de fibre [19] :
e Fibres de bois de tronc ;
e Fibres de feuilles au niveau des rachis (Fibre de foliole) ;
e Fibres de tige de la grappe ;
e Fibres de surface autour de son tronc ou de bases de palmes (Pétiole) ;

e Fibres de Lif (Bourre fibreuse entre les pétioles et le tronc).
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Figure 1.11. Schéma du palmier dattier [19].

1.4.1. Les déchets de palmier dattier

La croissance et le développement naturel d’un palmier passent par quatre étapes
successives qui sont définies par les termes triomphes de la jeunesse, triomphes adultes,
triomphes mdrs et triomphes secs [20].

La date de victoire produit un véritable grand quantique de bois filandreux et de filaments
(Lif) a chaque fois sous la forme de déchets abandonnés, dans les oasis du désert du Sahara.
Ces déchets sont liés a des sous-produits de datation (Spadice, Grappe, Palmes secs, Rebuts de
dattes et Lif). Cette quantité de déchets peut atteindre 80000 tonnes par temps dans la seule
région de Biskra (Algérie). Chaque année, le palmier dattier produit un certain nombre de
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palmes a partir de bourgeons et perd un nombre similaire de palmes par desséchement. Une
palme pése en moyenne 1.4 Kg. Le palmier dattier donne en moyenne 15 palmes par an ; on
dénombre environ18.4 millions de palmier dattier en Algérie dont 4.3 millions dans la région
de Biskra. On peut estimer le total de palmes séchées a environ 382200 tonnes/an en Algérie
[21].

' 0“1"’

hi nv Hp

(a) (b)

Figure 1.12. Déches des palmiers dattiers : a) palmes seches, b) stipes [21].

Les déchets de palmiers en fibres ne sont exploités que de maniére artisanale pour des
opérations traditionnelles. Ils peuvent étre utilisés pour I’illustration dans I’artisanat (Avec la
fabrication de coiffures, de paniers et de tapis, etc.) mais aussi dans la construction (Cadres de
maison) [22].

Le Tableau II.1 montre I'utilisation de ces déchets. La Figure 1.19 montre certaines

applications de ces déchets.

& Stipe

Rachis

(@ ()
Figure 1.13. Quelques utilisations des déchets de palmier dattier : a) Charpentes de

maison, b) Panier [22].

Actuellement, le bois filandreux est utilisé pour la fabrication de plaques de bois
artificielles colorées (MDF, HDF, LDF, etc.) (Figure I. 19). Cette mode est utilisée par de

nombreux fabricants artificiels dans le monde entier. D’autre part, les fibres déracinées du bois
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fibreux attirent ’intérét des expérimentateurs pour &tre utilisées comme supports dans les
accoutrements composés. En général, les drogués ont considéré que le bois et les fibres

déracinees de la victoire ont les mémes parcelles.

Figure 1.14. Bois MDF a base de palmier dattier [22].

I.5. Interface d’un matériau composite

e Notion d’adhésion

La nature de I’adhésion Fibre / Matrice comprend verrouillage mécanique, aimant
électrostatique, piege moléeculaire, et la réponse chimique. L’interphase se compose de la face
de contact (Interface) Fibre / Matrice ainsi que la région d’un volume fini étendu dans la
matrice. Il peut étre considéré comme un élément du composé parce qu’il a différentes parcelles
chimiques, physiques et mécaniques que la fibre et la matrice.

L’interphase fournit le lien Fibre / Matrice et permet le transfert de contraintes de 1’'un a
I’autre sans relégation relative. Cependant, la supposition que I’interphase n’a pas de

consistance est fréeqguemment faite pour graisser 1’analyse micromécanique des mélanges [23].

1.5.1. Interface Fibre/Matrice

La liaison entre la fibre et la matrice dépend généralement de ’arrangement infinitésimal
et moléculaire ainsi que des compositions chimiques de la fibre et de la matrice. Néanmoins,
les parcelles morphologiques et la capacité de prolixité de chaque matériau doivent également
étre prises en compte dans la compréhension des merveilles interraciales. Plusieurs facteurs
peuvent ainsi impacter l’interface et le transfert de cargaison entre fibre et matrice.
Généralement, il s’agit du don de plusieurs facteurs.

Pour améliorer 1’adhérence Fibre / Matrice, la fibre est réutilisée chimiquement ou

physiquement. Dans le cas du verre ou des fibres de carbone, la fibre est recouverte d’une
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substance chimique appelée ensimage qui dépend du type de fibre et de la matrice. Néanmoins,

ces ensimages sont optimisés pour les thermo sets et beaucoup pour les thermoplastiques [24].

1.5.2. Les méthodes chimiques de modification de la surface

1.5.2.a. Le traitement alcalin

Le traitement alcalin des fibres naturelles, également appelé mercerisation, est un systeme
généralement utilisé. Le schéma de la réaction est :

FIBRE—OH + NaOH— FIBRE—-O—Na' + H20

Le traitement alcalin conduit a une défibrillation de la fibre ce qui augmente ainsi sa
surface spécifique, réduit le diametre de la fibre et augmente le rapport d'aspect conduisant a
d'une topographie de surface rugueuse, qui se traduit par une meilleure adhérence a l'interface
fibre/matrice et une augmentation des propriétés mécaniques [25].

Aussi, le traitement alcalin augmente le nombre de sites réactifs possibles, permet un
meilleur mouillage des fibres et réagit sur la composition chimique des fibres, sur le grade de
polymeérisation et sur l'orientation moléculaire de la cellulose cristalline. Et ce, en raison de
I’absence des substances de cimentation (La lignine et I’hémicellulose) qui ont été supprimées
lors de ce traitement alcalin.

En conséquence, ce traitement a eu une incidence considérable sur les propriétés
mécaniques des fibres naturelles et surtout sur la résistance a la traction et la rigidité du
composite. Sauf que si le traitement est fait a haute concentration de la soude NaOH, il pourrait
y avoir une extraction excessive de la lignine et d’hémicellulose, ce qui peut se traduire par
I'endommagement des parois des cellules ultimes. Des réductions des propriétés mécaniques
ont été rapportées dans la littérature apres traitement alcalin excessif [25].

Ce traitement est reconnu pour le fait qu’il hydrolyse les parties amorphes de la cellulose
présente dans les fibres de sorte qu'apres traitement, le matériau (contenant de la cellulose)
présente une forte cristallinité [26].

Par ailleurs, il élimine les cires et les huiles des surfaces [27].

1.5.2.b. Couplages chimiques

Il s'agit de l'une des principales méthodes de modification chimique des fibres. Son

principe repose sur l’'utilisation d’agents de couplage qui permettent de former un pont
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chimique entre la fibre et la matrice. Ces matériaux sont couramment utilisés dans les

composites de fibres [28].

e Les agents de couplage organiques
Sont les plus utilisés pour les produits a base de bois. Ils disposent dans leurs structures
moléculaires des groupes bis- ou multifonctionnels. Ces groupes fonctionnels tels que les
isocyanate (-N=C=0), I’anhydride maléique (-(CO)2 O-), interagissent avec les groupes
polaires (-OH) de la cellulose et de la lignine pour former des liaisons covalentes ou hydrogénes
[29].
e Traitement avec le permanganate de potassium
Il est effectué en utilisant une attention différente de permanganate de potassium résultat
(KMnO4) dans I’acétone avec une durée de 1 & 3 min aprés le prétraitement alcalin. A la suite
du traitement au permanganate, la tendance hydrophile des filaments est réduite, et donc,
I’immersion de 1’eau des filaments composés diminue avec ’augmentation de I’attention de
KMnO4. Permanganate systéme indiqué comme 1'un des styles élégants a améliorer se
rapportant a I’interface fibre-polymere [29].
e Les agents de couplage inorganiques
Sont nettement moins importants dans les composites WPC. Par exemple, les silicates
peuvent établir une certaine compatibilité entre la fibre ligneuse et le polymere. Il faut noter
que ce type d’agent agit plutét comme un agent dispersif qui contrebalancerait la polarité de la

surface des fibres de bois [30].
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11.1. Matériaux utilise

11.1.1. Le Polyéthylene

Le polymeére utilisé est le polyéthylene (Egyeuroptene LLD 3505 U. Il est fabriqué par la
société « Egyptien Européen compagne », Egypt. Ses caractéristiques sont résumées dans le
Tableau I11.1.
Tableau I1.1. Caractéristiques de polyéthyléne PE-LLD.

Propriété Méthode d’essai Unite Valeur
Débit de fusion (2,16 kg) ISO 1133 g/ 10 min 5
Densité ISO 1872/1 g/ m3 0.935
:?és_istarl\(,:e a_ _Ia, traction a la 1SO 527/1 Mpa 18
imite d'élasticité

Allongement a la rupture ISO 527/1 % 700
Module de flexion ISO 178 1975 Mpa 700
Résistance aux chocs Charpy ISO 179 KJ / M2 30
Taille moyenne des particules ASTM D1921-89 Micron 500
Densité en vrac ASTM D 1895 g/cm3 0.37
Fluidite ASTM D 1895 Seconds 26

11.1.2. L’hydroxyde de sodium
L’hydroxyde de sodium utilisée a été produite par la société « BIOCHEM
Chermopharma », ses caractéristiques sont représentées dans le Tableau I11.2.

Tableau 11.2. Caractéristiques de ’hydroxyde de sodium.

Formule chimique Masse moléculaire Pureté

NaOH 40 g/mol 99%

11.1.3. Permanganates de potassium
Le permanganate de potassium utilisée a été produite par la société « Chemnova » ses

caractéristiques sont représentées dans le Tableau I1.3 :
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Tableau 11.3. Caractéristiques de permanganate de potassium.

Formule chimique Masse moléculaire Purete
KMnO4 158.04g /mol 99%

11.2. Techniques expérimentales
11.2.1. Préparation de la fibre de palmier dattier
Des feuilles de palmier crues ont été récupérées directement dans la région de OULED

DJELLAL, dans le sud de I’ Algérie.
Découpage des feuilles de palmier a une longueur de 1 & 2 cm, ensuite le broyage par un
broyeur a I’Institut national de I’agriculture de Biskra.

Tamisage des fibres obtenue a travers d’un tamis de taille de 125-500 pm.

Figure 11.1. Préparation des fibres de palmier.
11.2.2. Modification chimique des fibres de palmier dattier
11.2.2.1. Modification chimique des fibres de palmier par la soude NaOH
Dans un récipient de 5000mL, on fait émerger 500 g de farine de palmier dattier et 3000
ml de NaOH a 2% en poids pendant 6 jours sous agitation et température ambiante.
Les fibres sont ensuite rincées plusieurs fois a I'eau distillée contenant 50 ml d'acide
chlorhydrique HCI pour neutraliser I'excés de soude, puis laver avec I'eau distillée et séchées

dans une étuve a 80°C pendant 24 heures.
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g

Figure 11.2. Fibres de palmier traité avec 2% de NaOH.
Modification chimique des fibres de palmier par le permanganate de potassium KMnO4
On prépare une solution de KMnO4 a 0,02% et chauffer jusqu’a 50 °C, puis on ajoute 100 g
des fibres traitée a la soude. Aprés 6 minutes en remuant. Le lavage est effectué avec 1’eau

distillée suivit par le séchage dans une étuve a 80°C pendant 24h.

Figure 11.3. Fibres de palmier traité avec 0,02% de KMnO4.

11.2.3. Préparation des melanges de composites PE/ fibres de palmier

Les différentes formulations utilisées pour la préparation des composites sont présentés selon

le tableau ci-dessus ;
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Tableau 11.4. Composition des différentes formulations.
Taux %
Formulation PE PE/FNT PE/FTA PE/FTK
PE 100 / / /
PE/FNT15 / 85/15 / /
PE/FNT 25 / 75/25 / /
PE/FTAL5 / / 85/15 /
PE/FTA25 / / 75/25 /
PE/FTK15 / / / 85/15
PE/FTK?25 / / / 75/25

11.2.4 Extrusion monovis

Les melanges précédents vont alimenter une extrudeuse de type PolyLab OC au niveau
du laboratoire de génie mécanique LGM de I’'université de Biskra. Les températures maximales
ont été maintenues entre 190 et 230°C et la vitesse de rotation de la vis est fixée a

45tours/minute.

Granulateur de varicut

| Bande transporteuse || Extrudeuse | P |

Figure 11.4. Principe du procédé d’extrusion.
11.2.5. Moulage des composites

Pour mouler nos échantillons, nous utilisons une presse hydraulique de marque
Schwabenthan polystat 300S. Le moulage des composites s’effectue 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 170°C, sous une pression de 300 bar
et pendant un temps de séjour de 15 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 I’application de la pression finale. Des plaques d’épaisseur de 2 mm sont obtenues, elles
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sont par la suite découpées sous forme d’haltere et carrés pour servir dans les différents tests de

caractérisation.

Des plaques d’épaisseur de 2 mm sont obtenues, elles sont par la suite découpées sous forme

d’haltére pour servir dans les différents tests de caractérisation.

PEFTK 15%

PE/FTA 25% PE/FTK 25%

PE100%

Figure 11.5. Plagues des composites élaborés.
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Figure 11.6. Le découpage des plaques sous forme d’haltéres par la découpeuse.
11.3. Techniques de caractérisations

11.3.1. Analyse spectroscopique infrarouge a transformée de Fourrier FTIR

Les spectres infrarouges ont été realisés avec un appareil SHIMADZU FTIR-8400S qui
est installé au laboratoire de chimie de 'université de Biskra Les échantillons a analyser sont
préparés sous forme des pastilles. Il s’agit d’un mélange de 0,001g de fibres préalablement
broyeée (Traite, ou ont Traité) et 0.2g de bromure de potassium (KBr) dans la plage de balayage

comprise entre 400 et 4000 cm™.

Figure 11.7. Spectrophotométre SHIMADZU — FTIR 8400S.
11.3.2. Essal de traction

Pour déterminer le comportement mécanique des matériaux, nous utilisons la méthode
expérimentale appelée essai de traction. Ces comportements sont décrits a travers une gamme
de relations entre les pressions et les distorsions et leur évolution dans le temps. La résistance
a la traction est exercée sur des échantillons de forme et de longueur spécifiques. Les résultats
des essais sont influencés par la précision de la mesure des dimensions de I’échantillon, Jusqu'a
sa rupture, apres enregistrement de la force f appliquée a I’échantillon par la machine de

traction. On observe que la force de la tension fournie augmente avec I’allongement, puis atteint
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le maximum et commence a diminuer. Les essais de traction sont effectués a l'aide d’une
machine de traction universelle INSTRON 5969 :

e La vitesse de traction utilisee est égale a 5 mm/min ;

e L’essai se fait a la température ambiante (Laboratoire).
Pour chaque composite on utilise trois éprouvettes et on prend les valeurs moyennes de

I’allongement a la rupture et de la résistance a la traction.

Figure. 11.8. Machine de traction type INSTRON modéle 59609.

11.3.3. Test de la dureté

La dureté a été mesurée au niveau du laboratoire de physique dans 1’unité nationale de
I’industrie du cable "ENICAB" a Biskra. Le test consiste en une application de force qui tend a
pousser l'aiguille de I'appareil de test de dureté selon NF ISO T 51-123, en des plaques de 10x10

cm?.
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La mesure est effectuée directement sur I'échelle d'endurance apres peénétration pendant 15
secondes. Elle est mesurée au niveau de 5 points du plat.

Figure 11.9. Le d’urométre utilisé.
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I11.1. Caractérisation des fibres de palmier dattier

I11.1.1.  Analyse spectroscopique infrarouge a transformée de Fourrier
FTIR

Les spectres infrarouges de la la fibre de palmier dattier non traités (FNT) et modifiées
par mercerisation (FTA) et agent oxydant KMnO4 (FTK) sont donnés dans la Figure 111.1

——FNT
——FTA
—FTK

Transmitance (%)

I N I v I v I v I B I v I v I i
4000 3600 3200 2800 2400 2000 1600 1200 800 400

Longueur d'onde (cm™)

Figure. I11.1. Spectres IRTF de la fibre de palmier traitées et non traitées.

Le pic vers 3340 cm™ qui correspond a la vibration de valence des liaisons O-H subit
aprés la modification une légére diminution d’intensité aprés les modifications. Ce pic
correspond a I’ensemble des hydroxyles, primaires et secondaires.

Cette diminution est attribuée principalement a la diminution du caractere hydrophile de
la fibre du palmier aprés les traitements avec NaOH et le KMnO4 [1].

Les bandes d’intensité moyenne centrées vers 2914 et 2849 cm-1 traduit les vibrations
d’élongation symétrique et asymétrique des liaisons C-H du groupe —CH2 des segments de la
cellulose et de la lignine [2, 3].

Les pics a 1732 et 1238 cm-1 correspondant aux groupements carbonyles C=0 de la

lignine, ne sont plus observé apres la modification. Du fait de 1’hydrolyse partielle des
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hémicelluloses en milieu alcalin, caractérisée par la rupture des liaisons C-O-C entre deux
monomeres [4].
L’intensité du pic a 1509 cm-1 caractéristique du groupe C=C diminue aussi [5].
Le pic vers 716 cm-1 qui traduit la déformation du groupement (-OH) disparait aussi [6].
Les mécanismes de modification de la cellulose par NaOH puis par KMnO4 ont été

confirmés par I’analyse IRTF, ces réactions sont réalisées comme suit:

Cellulose-OH + NaOH — Cellulose-O-Na+ + H20 + impuretéspu

Schéma I11.1. Réaction entre la cellulose et la soude (NaOH) [7].

8]
|
Cellulose-H + EMnO 4 ——» Cellulose-H O—MNIn O—H
|
@]
Q (o]
|
Cellulose-F O rl\.f|1n ] K* = Cellulose + H (e} M O K
|
<|:! O

Schéma I11.2. Réaction entre la cellulose et le permanganate de potassium (KMnQO4) [7].

I11.2. Caractérisation des composites elabores
I11.2.1. Essai de traction

111.2.1.1. Contrainte a la rupture

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 111.2. On remarque que
I’incorporation de la charge ligne-cellulosiques provoque un abaissement de la contrainte a la
rupture du polymeére PE. Cette baisse est évaluée a 12.97 et 10.03 MPa pour les composites a
15 et 25% respectivement de charge. Ces résultats sont prévisibles [7, 8].

Ont attribue cette baisse a la diminution de la force de liaison entre la fibre et la matrice
qui obstrue la propagation d’effort. Aussi attribuant ces résultats au fait que les fibres tendent a

s’agglomérer ce qui empéche la bonne dispersion de la fibre [9].
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Les composites PE/FTA et PE/FTK présentent des contraintes a la rupture des supérieurs,
ces résultats sont en accord avec la littérature [10, 11].
Cela peut étre expliqué que les deux traitements améliorent 1’adhésion a l'interface et

permet une meilleure adhérence avec la matrice.

I PE/FNT
I PE/FTA

15 I PEFTK

-
o
1

Contrainte a la rupture (MPa)
4]
1

0 T T T T T T
-5 0 5 10 15

30

Taux de charge (%)

Figure 111.2. Evolution de la contrainte a la rupture de PE vierge et ces composites en

fonction du taux des fibres traitées et non traitées.
111.2.1.2. Allongement a la rupture

L’évolution de I’allongement a la rupture des composites traités et non traités en fonction
du taux des fibres de palmier dattier est illustrée sur la Figure 111.3. On remarque que la tendance
de I’ensemble des formulations en fonction du taux des fibres non traitées et traitées, est
caractérisée par une baisse significative de 1’allongement a la rupture.

Pour les composites élaborés avec la fibre non traitée, cette diminution pourrait
s’expliquer d’une part, par la nature hydrophile des fibres non traités qui absorbent plus
d’humidité et provoque un gonflement dans la matrice PE ce qui provoque la fragilisation du
matériau. Et d’autre part en raison du volume de plus en plus important qu’occupent les
particules de la fibre, créant des défauts dans le systéme et réduit les interactions interchaines,

associée a une variation ductile fragile de comportement du matériau [12].
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En comparant les allongements a la rupture des différents composites, on peut voir

clairement que les traitements chimiques ont apportés une légére amélioration. Cette

augmentation est principalement attribuée a une meilleure dispersion de la fibre traitée [13, 14].

25

—— PE/FNT
—— PE/FTA
— PE/FTK

20 -

15 <

10 o

Déformation a la rupture (%)

» 44—
5 0 5 10 15 20 25 30

Taux de charge (%)
Figure 111.3. Evolution de I’allongement a la rupture de PE vierge et ces composites en

fonction de taux des fibres traitées et non traitée.
111.2.1.3. Module d’Young

La Figure III.4 met en évidence 1’évolution du module d’Young des composites PE/fibre
de palmier dattier en fonction du taux de charge a 15% et 25% traitées et non traitées. D’aprés
ces courbes on peut voir clairement que le modules d’Young des composites élaborés augment
au fur et a mesure avec I’augmentation du taux de la charge. Incorporation de la charge dans la
matrice PE augmente la rigidité des composites.

Le traitement NaOH 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 [8].

La diminution de la rigidité pour PE/FTK15 peut étre expliquer seulement par le
changement du mécanisme de déformation car le changement d'interaction ne justifie pas la

diminution du module.
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Figure 111.4. Evolution de module d”Young de PE vierge et ces composites en fonction du

taux des fibres traitées et non traitées.
111.2.2. Dureté Shore D

La Figure II1.5 montre I’effet du taux de charge et des traitements chimiques sur la dureté
des composites. Les courbes montrent clairement 1’augmentions significative de la dureté avec
I’incorporation de la fibre de palmier non traité. Ces résultats sont dus au caractére dur des
fibres non traitées qui accroit la dureté des composites PE/FNT [15, 16].

L’incorporation de palmier dattier traitée par la soude (FTA) dans le polyéthyléne (PE)
est accompagnée d’une diminution de la dureté des composites PE/FTA comparé au composites
PE/FNT. Cela attribué a la plastification des fibres FTA apreés le traitement, ce qui rend le
composite moins dur, en lui conférant des propriétés de souplesses et le caractere non cassant.

D’autre part, les composites traités par KMnO4 (PE/FTK) ont enregistrés une
augmentation de la dureté Shore en fonction du taux de charge. Cette augmentation est
interprétée par la bonne dispersion de la fibre dans la matrice avec la diminution des vides et

une plus forte adhésion interraciale fibre-matrice.
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Figure 111.5. Evolution de la dureté Shore D de PE vierge et ces composites en fonction du

taux des fibres traitées et non traitées.
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Conclusion génerale

Notre travail avait pour objectif d’étudier I’effet de diverses modifications chimiques
(Soude NaOH, permanganate de potassium KMnO4) sur les propriétés des composites a
matrice de polyéthylene PE-LLD / fibres de palmier comme renfort. Pour mettre en évidence
I’efficacité de ces traitements, des techniques d’analyse ; spectroscopie infrarouge (FTIR), tests

de traction, dureté shore,
Les résultats ont montré :

e L’analyse IRTF a permis de confirmer la modification des fibres de palmier par la
disparition des pics a 1732 et 1238 cm-1 du fait de I’hydrolyse partielle des
hémicelluloses en milieu alcalin. Et par la diminution de pics a 3340 cm-1 pour les
traitements avec NaOH et le KMnO4 attribuée a la diminution du caractere hydrophile
de la fibre.

e Les propriétés mécaniques les composites ont montré la diminution de la contrainte et
de I’allongement a la rupture pour les composites PE/ fibre non traités. Cependant une
amélioration a été constatée dans le cas des composites PE/FTA et PE/FTK.

e La dureté Shore D a été augmentée avec I’addition des fibres non traités, tandis que les

différents traitements ont abaisse Iégerement la dureté par rapport a celles non traités.




Résumé

Cette étude consacrée a la valorisation des déchets lignocellulosiques, un intérét
particulier a été porté aux fibres de palmier dattier, comme charge dans la fabrication des
matériaux composites a matrice polyéthyléne avec un taux de charge de 15 a 25%.

Nous nous sommes intéressés particulierement au probléme d’adhésion a I’interface Fibre
/ Matrice. Par ailleurs, deux modes de traitement ont été choisis. Le premier traitement est la
mercérisation (NaOH) des fibres de palmier. Le deuxiéme c’est la modification avec le
permanganate de potassium (KMnO4). La mise en évidence de la modification a été examinée
par ’analyse FTIR, et I'impact des traitements sur les propriétés mécaniques, thermiques des
composites a été de méme étudié.

Mots clé

Matériaux composites, Polyéthyléne, Fibre de palmier dattier, Propriétés mécanique, Propriétés
thermique, Absorption d’eau.

Abstract

In this study on the valuation of lignocellulose wastes, particular attention was paid to
palm date, as filler in the manufacture of composite materials with polyethylene matrix with a
loading rate from 15 to 25%.

We focused particularly the problem of adhesion at the interface fiber / matrix. In
addition, tow modes of treatment were chosen. The first is the mercerization and the second is
the modification with KMnO4. Highlighting the change was examined by FTIR, and the impact
of treatment on the mechanical, thermal properties of composite analysis were similarly studied.

Key words

Composites materials, Polyethylene, Palm date fiber, Mechanical properties, Thermal
properties, Water absorption.
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