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Introduction Générale

Les matériaux composites ont considérablement évolué ces derniéres années en raison
de leurs propriétés physiques et mécaniques telles que la rigidité, la résistance a la traction et
la résistance a la flexion [1,2]. Cela les rend utilisables dans plusieurs domaines tels que
I'emballage, la santé, l'industrie pharmaceutique, la fabrication automobile et le domaine

a¢ronautique [3].

Les propriétés mécaniques des matériaux composites changent en fonction de la
qualité du renfort. Les chercheurs se sont basés sur l'utilisation de fibres naturelles dans la
préparation des matériaux composites afin de contribuer a I'amélioration de leurs propriétés
mécaniques. Les fibres naturelles présentent de nombreux avantages tels que leur
disponibilité, faible colt, faible densité, biodégradabilité et leur comportement mécanique

important [4,5].

Les renforts naturels sont utilisés sous forme de fibres incorporées dans une matrice
polymeére pour former des composites. Les propriétés mécaniques de ces composites a base de
fibres naturelles sont influencées par plusieurs facteurs, tels que la morphologie des
particules, leur dispersion dans la matrice et la qualité des interfaces entre le renfort et la
matrice [5]. L'interaction entre le matériau de renfort et la matrice joue un role essentiel dans
la détermination des propriétés mécaniques du composite. Pour assurer un transfert efficace
des charges entre la matrice et le renfort, une adhérence solide a l'interface est nécessaire.
Cela permet d'obtenir des composites présentant de bonnes propriétés mécaniques, telles que

la résistance et la rigidité [5,6].

Les renforts naturels posent un défi particulier en raison de leur polarité élevée, ce qui
les rend incompatibles avec de nombreux polymeéres thermodurcissables hydrophobes tels que
les polyesters couramment utilisés (époxy, polyuréthane, etc.) qui présentent généralement
des propriétés apolaires [2,3]. Pour résoudre le probleme d'incompatibilité entre le renfort et
la matrice, il est souvent nécessaire de modifier la surface des fibres végétales. Cette
modification vise a améliorer l'adhérence entre les deux composants (renfort/matrice), et
notamment a travers le traitement alcalin, le permanganate, le dichromate et le traitement par
le silane. Le traitement le plus souvent utilisé est le traitement alcalin. De nombreux
chercheurs ont observé que la préparation de tels matériaux composites renforcés avec des

fibres naturelles peut améliorer 1'efficacité mécanique de ces composites [7].
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Alvarez et al. [8] ont démontré que le traitement alcalin (5 % m/v de NaOH) de fibres
de sisal pendant deux jours a la température ambiante a conduit aux propriétés de flexion les

plus élevées des composites de fibres Mater Bi-Y /sisal.

Nor Azowa et al. [9] ont traité les fibres de Kenaf avec diverses concentrations de
NaOH (2, 4, 6 et 8 %) pendant 3 h. Les résultats ont montré que les fibres de Kenaf
Comparaison des propriétés de traction et de flexion améliorées a 4 % de NaOH aux fibres

non traitées.

Cao et coll. [10] étudié les propriétés mécaniques de Bagasse composites de polyester
renforcé de fibres avant et aprés traitement alcalin. Des solutions de NaOH a des
concentrations de 1, 3 et 5 % ont ¢été utilisées. Des propriétés supérieures ont été obtenues
pour les composites fabriqués a partir de fibres de bagasse traitées au NaOH a 1 %. Les
auteurs ont observé une amélioration de 13 % de la résistance a la traction et 14% en

résistance a la flexion, due a une modification chimique.

Dans cette étude, nous nous concentrons sur l'utilisation de fibres extraites de la plante
Alfa comme renforts naturels, en raison de leur présence dans la nature et plus

particulierement dans les régions du sud du désert en Algérie.

Le but de cette étude est de préparer des matériaux composites avec une matrice de
polyester insaturé renforcée de fibres Alfa non traitées et traitées de la région de M’sila. Le
traitement chimique utilise une solution de soude a différentes concentrations (1, 2, 3, 4, 5%
(m/v)) pendant différents laps de temps (1, 3, 5, 24h) afin d'exploiter les conditions optimales
de concentration et de temps pour améliorer 1'adhésion entre la matrice et le renfort. La
présente theése est organisée sous forme de deux grandes parties : bibliographique et

expérimentale.
La partie bibliographique de la these est composée de deux chapitres distincts.

Le premier chapitre de cette étude se concentre sur I'analyse bibliographique portant
sur les fibres végétales, en fournissant notamment des informations générales sur ces fibres,
leur composition chimique, ainsi que leurs avantages et inconvénients. Une attention

particuliere est accordée aux fibres d'Alfa.

Dans le deuxiéme chapitre, nous aborderons les concepts généraux des matériaux
composites, en commencant par leurs définitions et en fournissant une explication détaillée de
leurs composants, classifications et structures essentielles. Nous mettrons également en
évidence les avantages de ces matériaux dans divers domaines d'application.

e
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La partie expérimentale est composé deux chapitres :

Le troisieme chapitre de cette étude met en évidence les différents matériaux et réactifs
utilisés. Les techniques utilisées pour la préparation et la transformation des fibres d'alfa sont
décrites en détail, de méme que les méthodes de fabrication des composites et les techniques
de caractérisation utilisées. Ces techniques de caractérisation couvrent divers aspects tels que

la caractérisation chimique, structurale, morphologique et les propriétés mécaniques.

Le dernier chapitre présente les résultats obtenus a partir de ces différentes techniques

de caractérisation appliquées aux composites a base de fibres Alfa/UP.

Enfin, une conclusion générale résume tous les résultats expérimentaux obtenus.
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Chapitre I Rappels bibliographiques sur les fibres végétales

I.1.Introduction

L'utilisation de fibres naturelles, en particulier de fibres végétales, comme renfort
pour les matériaux composites présente deux avantages principaux. Tout d'abord, ces fibres
sont largement disponibles a faible colt. De plus, la valorisation des fibres végétales permet
de réduire les impacts environnementaux par rapport aux composites conventionnels, car
elles sont des matieres premieres renouvelables, biodégradables, neutres vis-a-vis des

é¢missions de dioxyde de carbone (COz2) et nécessitent peu d'énergie pour leur production.

Le but de ce chapitre est d'introduire quelques concepts de base sur les fibres
naturelles telles que les fibres végétales, leur composition chimique et leur importance dans

les matériaux composites, ainsi que quelques concepts sur les fibres Alfa.
I.2.Les fibres naturelles

1.2.1. Définition

Les fibres naturelles sont utilisées depuis 3000 ans dans les composites, par exemple
dans I'ancienne Egypte, ou la paille et l'argile étaient mélangées pour construire des murs. Au
cours de la derniére décennie, les composites renforcés de fibres naturelles ont regu une
attention croissante, tant dans le monde universitaire que dans diverses industries. Il existe
une grande variété de fibres naturelles qui peuvent étre utilisées comme renfort ou comme

charges. [1, 2].
I.2.2. Classification des fibres naturelles

Les fibres naturelles peuvent étre classées en trois groupes selon leur origine

(animale, végétale, minérale), comme illustré dans la figure 1.
1) Fibres Animales

Les fibres animales, telles que la soie, la laine, les cheveux, les plumes, etc., sont la
deuxieme source la plus importante de fibres naturelles apres les fibres végétales, utilisées
pour le renforcement des composites. La fibre la plus essentielle et largement utilisée est la
fibre de laine, appréciée pour ses excellentes propriétés en tant qu'isolant thermique, son
pouvoir d'absorption ¢élevé (16-18 %) et son importante ¢€lasticité (45 %) [3,4]. Les fibres

d'origine animale sont classées en fonction de leur provenance, et on distingue principalement

- Poils : la laine (obtenue par la tonte de moutons), alpaga, angora, chameau, ......
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- Sécrétions : soie (Bombyx Mori), soie sauvage, fils d’araignée.
Ces fibres sont produites avec des faibles quantités et leurs prix sont relativement chers [5].
2) Fibres minérales

Les fibres minérales sont des fibres naturelles ou légérement modifiées obtenues a
partir de minéraux. L'amiante est la seule fibre minérale naturelle qui a suscité l'intérét de
lI'industrie en raison de sa résistance a la chaleur, au feu, aux agressions électriques et
chimiques, ainsi que de son pouvoir absorbant. Elle a été utilisée dans des applications telles
que les patins de freins, les garnitures de chaudieres ou de fours électriques, ainsi que dans
diverses installations électriques comme les plaques chauffantes. Cependant, en raison des

risques cancérigénes qu'elle présente, son utilisation a été progressivement interdite [4,5].
3) Les fibres végétales

Les fibres végétales sont des matériaux filamenteux dérivés de la biomasse, pouvant
étre extraites des fruits, des tiges ou des feuilles de plantes cultivées, d'arbustes et d'herbes.

Elles peuvent étre filées pour produire des fils et des cordes [6].

[ Fibres naturelles

Animales ]\ Végétale \l Minérale
| | | | | |
Mouton | Alpaga | Sécrétion ][ Graine || Libérienne ] Tige [ Feuille | Fruits

F — — _ F — ) ' —
Lain Poils Soi Coton Jute- lin Blé Abaca NoiX & Amiant
— chanvre iz banan de

kapos

alfa ¢ mais 0co

Figurel : Les types de fibres naturelles [3].
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1.3.Généralités sur les fibres végétales
1.3.1. Définition des fibres végétales

Une fibre végétale peut étre comparée a un matériau composite renforcé par des
fibrilles de cellulose (Figure 2). La matrice de ce matériau est principalement constituée
d'hémicellulose et de lignine. Les fibrilles de cellulose sont disposées en hélice, formant un
angle connu sous le nom d'angle micro fibrillaire [1]. Dans un matériau composite classique,
les caractéristiques ¢élastiques et de rupture dépendent généralement du pourcentage et de
l'orientation des fibres de renfort. De la méme maniére, dans une fibre végétale, les propriétés
physiques des fibres naturelles sont principalement déterminées par des facteurs tels que la
composition chimique et physique, la structure, le pourcentage de cellulose, 1'angle micro

fibrillaire, la section et le degré de polymérisation [2, 6].

Plante

Cellule de plante

Lignine
Microfibrille de cellulose . Hémicellulose
Cellulose

Les molécules de sucre O
@\] Glucose

Figure 2 : Structure d’une fibre végétale [9].
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1.3.2. Classification des fibres végétales

Ce sont des fibres lignocellulosiques qui peuvent étre décomposées par les organes
(Figure 3) :[6]

- Des fibres résultant des crins importants de graines par exemple (coton, kapok)

- Des fibres résultant des libers par exemple (fibre de lin).

- Des fibres dérivées des feuillages par exemple (sisal, Alfa, folioles de palm) etil y a
de tronc comme (chanvre de manille), d’enveloppes des fruits comme noix de coco

[7].

On peut aussi classer les fibres végétales selon leurs composants en cellulose, hémicellulose,

lignine :
- Des fibres ligneuses sont aussi dures et rigides tel ’que le bois.

- Des fibres non-ligneuses, qui se caractérisent par leur douceur et leur souplesse par

exemple (jute et sisal). [7].
La classification troisiéme selon la longueur, on trouve :
- Des fibres douces et longes.
- Des fibres dures, rigides et longues.

- Des fibres courtes.
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—={ Graine Coton
=l Fruit }—{"coco ]
[ Fibresvégétales |— =l |

'—--[ Tige (Libériennes) _}—
_""I Chanvre

~[(_Bambou |

—={_mais |
—=[_ara_ ]
—(_Paimier ]

—( Feuille )

"'{ Tigze (Dures) ]"

Figure 3 : Classification des fibres végétales [8].

1.3.3. Structure et composition chimique d’une fibre végétale

Les fibres végétales sont principalement composées de cellulose, de lignine et
d'hémicellulose, et contiennent également une petite quantité de protéines, d'extraits et de
composés inorganiques. Chaque fibre est considérée comme un composé de plusieurs fibrilles
en raison du role de la lignine en tant que matrice de revétement, qui est un composant treés
rigide par rapport a la cellulose, comme indiqué dans la figure 4 [3].

Selon la nature de la fibre, sa composition chimique différe et se compose
principalement de polymeéres attribués aux sucres glucidiques qui sont associés a la lignine et
a d'autres ¢éléments, mais en quantités différentes et faibles [5].

Les propriétés globales des fibres sont influencées par les différentes caractéristiques
de leurs composants. Par exemple, I'hémicellulose joue un rdle dans I'absorption de
I'humidité, la bioluminescence et la pyrolyse, tandis que la lignine est l'élément le plus

thermiquement stable et protége contre la dégradation due aux rayons ultraviolets [3].
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Macrofibrille

f" Microfibrille
Q)

l jl Cellulose

Figure 4 : La structure d'une fibre végétale [5].
1) La cellulose

La cellulose est un élément constitutif essentiel de toutes les plantes, représentant la
molécule la plus abondante sur notre plancte et un composant essentiel de la paroi cellulaire

pour de nombreuses plantes [10].

La cellulose, faisant partie de la famille des polysaccharides, est une formule
chimique (CsHi0Os) n, ou n représente le degré de cristallisation. C'est un homopolymere
naturel constitué de chaines de D-glucanes, avec des groupes hydroxyle libres aux positions 2,
3 et 6. Sa longueur de modéle est d'environ 10,3 A, et les groupes périphériques contiennent
des fonctions alcool et aldéhyde, comme indiqué dans la figure 5 [11]. En fonction de son
origine, de son traitement et de ses différentes caractéristiques telles que la cristallisation et la

porosité, nous pouvons facilement obtenir et interagir avec cette substance.

Ce composant est utilis¢ dans plusieurs domaines, notamment dans l'industrie du
papier, ainsi que dans le secteur chimique pour la production de plastiques et de fibres textiles

artificielles [12].

1,03 nm

10
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Figure 5 : Schéma structurale de la cellulose (n répétitions cellobiose) [13].
2) Lignine

La lignine est 1'une des maticres organiques les plus abondantes sur Terre aprés la
cellulose, représentant environ 15 a 30 % de celle-ci. C'est un polymere aromatique
tridimensionnel qui n'est que partiellement soluble dans 1'eau et présente une grande résistance
a I'hydrolyse par les enzymes bactériennes [11, 12].

La lignine est responsable de la dureté du bois et des plantes. Elle est le résultat d'une
combinaison de trois alcools (I’alcool coumarylique, I’alcool sinapylique et 1’alcool

coniférylique), comme illustré dans la figure 6 [13].

OH OH OH

‘ “OCH, H,CO

OH OH OH

alcool coumarylique alcool coniferylique

OCH,4

alcool sinapylique

Figure 6 : Représentation les composant de la lignine [14].

3) Hémicellulose
L'hémicellulose est un biopolymére appartenant a la famille des glucides. Ses
molécules sont hétérogenes et ont une structure moins ordonnée que la cellulose. Ses
composants sont connus sous le nom de Zyloglucates. L'hémicellulose est constituée de
différents sucres neutres tels que : Arabinose, Xylose, Glucose, Galactose, Mannose, les
acides uroniques et des courtes chaines latérales. L'hémicellulose peut étre extraite de la paroi

cellulaire par des solutions alcalines et présente la caractéristique d'étre soluble dans I'eau

(Figure 7) [3, 13].
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Figure 7 : Structure d’un type dexyloglucane.[12]

4) Les pectines

Les pectines sont un ancien mot grec signifiant "caillé épaissi". Les pectines sont une
substance microscopique de nature glucidique, principalement composée d'acide
galacturonique. En raison de ses propriétés acides, I'épiderme est treés soluble et peut étre
décomposé par des enzymes. Les pectines, tout comme 1'hémicellulose, sont composées de
polysaccharides. La différence entre elles réside dans le fait que la pectine contient des
groupes carboxyles, contrairement a 1'hémicellulose.

En plus de I’ordre des granulés sont a celles de la cellulose, les pectines présentent
des chaines linéaires avec des groupes carboxyles, ce qui permet la formation de fortes

liaisons hydrogene entre les chaines, comme illustré dans la figure 8 [3, 15].

Figure 8 : schéma structurale d’une chaine de pectine [15].

5) Les cires
Les cires sont des composés chimiques cireux qui agissent comme une protection

physique des plantes contre les conditions naturelles et les insectes. Elles sont présentes sur la

12
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mince couche extérieure des tiges. Elles sont essentiellement constituées d'acides gras,
d'hydrocarbures, d'esters de cire de cétyle, et d'alcool [10].

La composition des fibres végétales est influencée par des facteurs tels que leur
origine, la méthode d'extraction et les conditions climatiques dominantes. Le tableau 1

présente certaines fibres végétales [11].

Tableau 1 : Structure chimique de certaines fibres végétales [16].

Types des | Cellulose % | Lignine % | Hémicellulose % | Pectine % | Cendres %
fibres
Lin 71 2,2 18,6-22,6 2,3 -
Kenaf 31-57 15-19 21,5-23 - 2-5
Jute 45-71,5 12-26 13,6-21 0,2 0,5-2
Chanvre 57-77 3,7-13 14-22.4 0,9 0,8
Ramie 68,6-91 0,6-0,7 5-16,7 1,9 -
Abaca 56-63 7-9 15-17 - 3
Sisal 47-78 7-11 10-24 10 0,6-1

1.3.4. Les avantages et les inconvénients des fibres végétales

L'introduction de fibres végétales dans les matrices polymeres peut apporter des
avantages notables par rapport aux fibres traditionnellement utilisées dans les composites,

telles que les fibres de verre, comme indiqué dans le tableau 2 [5].

Tableau 2 : Les avantages et les inconvénients de fibres végétales.

Avantages Inconvénients
v" Faible densité v" Taux de reprise en eau important
v Moins chére v Difficulté a résister au
v" Fibres renouvelables vieillissement.
v Consommation énergétique réduite v' Résistance thermique réduite.

e
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pour leur production. v Pour les applications commerciales,

v Fibres biodégradables un bon niveau de support est

nécessaire pour une qualité durable.

v Caractéristiques particuli¢res €levés

I.4. La fibre Alfa
1.4.1. Présentation de la plante Alfa

L'Alfa, également connue sous le nom scientifique Stipa Tenacissima, est é¢galement
appelée Esparto grass ou Esparto en anglais. Originaire des régions arides de 1'ouest du bassin
méditerranéen, cette plante est présente en Afrique du Nord, du Maroc a la Libye, ainsi qu'en
Europe du Sud, notamment en Espagne et en Italie. Sous le nom d'alfa, elle recouvre de vastes
zones des hauts plateaux algériens [17]. L'Alfa est une plante pérenne qui survit pendant
I'hiver et pousse de maniere indépendante en formant des nappes. En raison de sa faible
consommation d'eau, elle est endémique dans les zones les plus arides de la région
méditerranéenne. Au sud, sa limite naturelle est déterminée par la sécheresse. La ou l'alfa
cesse de pousser, le désert commence. Au nord et a l'ouest, c'est I'humidité croissante du

climat qui élimine cette plante de la flore (Figure 9) [18, 19, 20].

Figure 9 : Photo de plante Alfa (ADDOUR, Novembre 2019).
La répartition territoriale de 1’alfa peut étre estimée comme suit [20] :

Algérie : 4.000.000 ha, Tunisie : 600.000 ha, Lybie : 350.000 ha, Espagne : 300.000 ha,
Maroc : 3.186.000 ha [20]

En Algérie, I’alfa est abondant dans la région oranaise, depuis le littoral jusqu’aux monts
des Ksours, sur les hauts plateaux de la région de Ksar Chellala, Djelfa, autour de Boussada,
jusqu’aux montagnes d’Ouled Nail et autour de Laghouat. A I’est, elle se répartit surtout dans

B ———————————————
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les régions ouest et sud de Setif, les Bibans, Boutaleb et Maadi. Elle couvre également une

partie importante des versants de montagnes du massif des Aures [20].
1.4.2. La morphologie de la plante

La plante est plutot une grande herbe dure au lieu d'une plante "normale" avec une
grande tige ramifiée et des feuilles. Cependant, de nombreuses tiges poussent en formant un
cercle lorsqu'on les observe d'en haut, en partageant la méme racine (Figure 10). Ces tiges
peuvent atteindre une hauteur d'environ un metre, tandis que les racines s'enfoncent a une

profondeur de plus d'un métre. Entre les deux se trouve le rhizome (Figure 11) [20].

Les racines sont fortement ramifiées avec de nombreux nceuds ou de nouvelles
racines secondaires se développent. Cette structure permet a l'alfa de s'enraciner solidement
dans le sol, ce qui est essentiel dans les régions ou elle pousse. Ces régions se situent a la
limite du désert, ou le sol sableux n'est pas stable. Ainsi, des racines ramifiées sont
nécessaires pour s'ancrer et se développer dans de telles conditions [3, 17]. L'Alfa fleurit
normalement du début du mois de mai jusqu'a la fin du mois de juin. L'alfa "mure" est

récoltée manuellement sur la période de juillet a novembre.

Figure 10 : Représentation de la plante Alfa Figurell : Morphologie de la plante d*Alfa [17].
1.4.3. Structure chimique

La composition chimique des plantes varie en fonction des conditions climatiques de
la région, de 'dge de la plante, de la composition du sol et des conditions de croissance. Le

tableau 3 présente la composition chimique spécifique de 1'alfa [20].

Tableau 3 : Composition chimique de la fibre d’alfa [[17],[19],[21], [20]]
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Cellulose | Lignine | Hémicellulose/ |Cendres | Cires |Silica |Autres
(%) (%) Pectines (%) (%) (%) (%) (%)
Akchiche et ses | 4381 18,76 28,4 4,66 - 1,76 2,61
collaborateurs
[17]
Paiva et ses 45 23 o5 > c - -
collaborateurs
[19]
Brahim et ses 45 24 24 2 > B} -
collaborateurs
[20]
Bouirietses | 4763 | 17,71 22,15 5,12 - 739
collaborateurs
[21]

1.4.4. Domaines d’applications

En raison de l'importance de la plante alfa, elle est utilisée dans plusieurs domaines et

se divise comme suit :
Tiges d'alfa utilisées :
- Dans l'industrie artisanale, pour la fabrication de tapis et de paniers.

- Dans l'industrie agroalimentaire, pour I'alimentation de certains animaux sauvages et

du bétail.
Les fibres d'alfa utilisées :

- Dans l'industrie du papier, pour la fabrication de papiers de haute qualité, de papiers

filtrants et de papiers condensateurs.

- Pour l'amélioration des composites, certaines fibres d'alfa ont récemment été

introduites pour le renforcement des polymeéres [22].

1.4.5. Les propriétés mécaniques des fibres d’Alfa

e
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Le tableau 4 résume les propriétés spécifiques des principales fibres naturelles utilisées

comme renforts des matériaux polymeres. [18].

Tableau 4 : Les propriétés mécaniques des fibres végétales [18].

e Masse volumique | Allongement & | Contrainte a la Module
o (g/em’) Ia rupture (%) | rupture (MPa) | de Young (GPa)
Alfa 1,4 1,5-2.4 134-220 13-17,8

Agave 1,4 20 350 42

Coton 1.3 7-8 191-398 3.6-8.4
Jute 12 1,5-1,8 300-600 20
Lin 13 2,1-3,2 230-690 18

Chanvre 1.5 1,6 460 i

Ramie By 3,6-3,8 266630 42-86
Sisal I 2-2.5 340-423 6-14
Bois 13 - 666 26

1.4.6. Traitements chimiques

Afin d'améliorer leur adhérence et leur dispersion dans les matrices polymeres, il est
nécessaire de traiter les fibres végétales. Les traitements disponibles sont généralement
regroupés en deux catégories : les traitements chimiques et les traitements physiques. Dans
cette partie, nous nous concentrons principalement sur les traitements chimiques, qui
permettent de nettoyer la surface des fibres, de modifier leur composition chimique, de
réduire leur rétention d'humidité, d'augmenter leur rugosité, de modifier leurs propriétés
mécaniques et d'améliorer leur stabilité¢ thermique [18, 19]. Il existe plusieurs méthodes
chimiques variées, parmi lesquelles on peut citer le traitement au silane, le traitement au

permanganate de potassium, le traitement a I'anhydride acétique et le traitement alcalin [2].
1) Traitement alcalin

Le traitement alcalin est 1'un des traitements chimiques les plus couramment utilisés
pour les fibres naturelles, et sa modification la plus significative est la rupture des liaisons
hydrogeéne présentes dans la structure en réseau de ces fibres. Cette rupture entraine une

augmentation de la rugosité de leur surface [23, 24].

e
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Les fibres naturelles sont soumises a un traitement alcalin par l'ajout d'hydroxyde de
sodium (NaOH). Ce traitement permet d'é¢liminer une partie de la lignine, de la cire et de
I'huile qui recouvrent la surface externe des parois cellulaires des fibres. En conséquence, la
cellulose subit une dépolymérisation, ce qui expose les cristallites de taille plus réduite,

comme illustré dans la figure 12 [2, 23].

De plus, lors du traitement alcalin, certaines substances cimentaires telles que les
composés hémi cellulosiques et la lignine sont éliminées, ce qui a un impact sur la
composition chimique des fibres végétales, l'orientation moléculaire des cristallites de

cellulose et le degré de polymérisation [24]. Comme représenté dans 1’équation 1 :

Fibre — OH + NaOH — fibre — O —Na*" + H,O (1)

Woax & il

Cellulose

Lignin

Figure 12 : Structure typique de la fibre (i) non traitée et (ii) traité [23].
2) Traitement par permanganate de potassium

Le traitement au permanganate (ions MnQOy) repose sur la création de sites radicalaires
au sein de la cellulose des fibres naturelles. Cette méthode vise a augmenter la réactivité de la

cellulose, facilitant ainsi son interaction avec les matrices polymeres [3, 25]. Voire 1’équation
2et3:

Cellulose— H+KMnO, ™ _ Cellulose-H-O-Mn-OK* (2)

O O

| I
Cellulose-H-O-Mn-OK™ . Cellulose +H-O-Mn-OK* (3)

I Il

O (e

e
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En général, ce type de traitement est effectué¢ en utilisant du permanganate de
potassium (KMnO4) en solution (dans l'acétone) a différentes concentrations, avec une durée
de trempage allant de 1 a 3 minutes, aprés un prétraitement alcalin. Ainsi, le caractére
hydrophile des fibres naturelles est réduit, ce qui entraine une diminution de 1'absorption d'eau
par le composite renforcé avec ces fibres. La tendance hydrophile des fibres diminue avec
'augmentation de la concentration de KMnOQOs. Cependant, a des concentrations supérieures a

1 %, on observe une dégradation de la fibre naturelle [25].

3) Traitement par silane

Le silane est un composé chimique représenté par la formule SiH4. Les silanes sont
utilisés comme agents de couplage pour assurer la stabilit¢ du composite en favorisant
I'adhérence entre les fibres et la matrice polymére. De plus, ils permettent de réduire le

nombre de groupes hydroxyles de la cellulose a I'interface entre la fibre et la matrice [23].

Lorsque de I'humidité est présente, les groupes alcoxy hydrolysables du silane se
transforment en silanols, qui réagissent ensuite avec les groupes hydroxyles présents dans les
fibres, formant ainsi des liaisons covalentes stables avec la paroi cellulaire [2]. De cette
manicre, les chaines hydrocarbonées (R) introduites par l'application du silane limitent le
gonflement des fibres en se diffusant dans la matrice, formant ainsi un réseau enchevétré [24,

26]. Voir équation 4 :
Fibre-OH +R-Si (OH); —® Fibre-O-S1 (OH),-R+H>0 (4)

De plus, le traitement au silane améliore la résistance a la traction du composite, réduit
I'impact de 1'humidité sur ses propriétés et renforce 1'adhérence entre les fibres et la matrice,

ce qui contribue a augmenter la résistance globale du composite [23, 26].

4) Traitement par acétylation
Le traitement d'acétylation est une méthode utilisée pour modifier la surface des
fibres végétales afin de réduire leur caractere hydrophile. Le principe de ce traitement consiste
a faire réagir les groupes hydroxyles (-OH) présents dans la fibre avec des groupes acétyle

(CH3CO). Cette substitution modifie les propriétés de la fibre et lui confeére une surface

e
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hydrophobe. Les groupes hydroxyles impliqués dans la réaction proviennent a la fois des
composants minoritaires de la fibre tels que les hémicelluloses et la lignine, ainsi que de la
cellulose amorphe [18].

Les groupes hydroxyles des régions cristallines de la fibre sont fortement compacts en
raison de liaisons intermoléculaires solides, ce qui les rend inaccessibles aux réactifs
chimiques. Les réactions d'acétylation, avec catalyseur acide et sans catalyseur acide, sont
illustrées respectivement ci-dessous. Puisque 1'acide acétique ne réagit pas facilement avec la

cellulose, il est préférable de le substituer par de I'anhydride acétique [18, 27].

Pour accélérer la réaction, les fibres peuvent étre préalablement immergées dans de
l'acide acétique, puis traitées avec de I'anhydride acétique pendant une durée de 1 a 3 heures

[18]. Voir I’équation 5 et 6 :

(CH,CO)D

Cellulose=OH + CHCOOH » Cellulose=0-C=CH; + H-0 (A',)

H.80, L]

Cellulose -OH + CH;-C-O-C-CH » Cellulose -O-C—CH; + CH;COOH (6)

H ‘l.'ll El'll
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I1.1. Introduction

Les fibres naturelles sont connues depuis longtemps et sont utilisées comme renfort
dans la fabrication des matériaux composites. Notamment, dans les domaines de 1'emballage,
de la santé, de la pharmacie, de l'industrie automobile et de 1'aéronautique, 1'utilisation de
fibres naturelles dans les matériaux composites est motivée par leurs caractéristiques positives
telles que leur faible coft, leur biodégradabilité, leur rigidité et leur comportement mécanique
important.

Dans ce chapitre, nous présenterons des généralités sur les matériaux composites, en
abordant différents constituants de ces matériaux. Nous commencerons par en donner les
définitions, puis nous expliquerons en détail leur composition, leur classification, leur

structure de base, ainsi que les avantages et les domaines d'application qui leur sont propres.

I1.2. Définition des matériaux composites

Un matériau composite peut étre défini de maniere générale comme I'assemblage d'au
moins deux matériaux non miscibles a 1'échelle microstructurale. Les composites sont le plus
souvent constitués d'une matrice dans laquelle des renforts sont dispersés de maniére contro-
lée (figure 13) [1]. La matrice maintient les renforts et assure les transferts de charge, tandis
que les renforts apportent principalement leurs caractéristiques mécaniques €levées, telles que
le module, la limite d'¢lasticité et la résistance mécanique. L'objectif de cette combinaison est
d'obtenir un matériau dont les propriétés spécifiques (telles que les propriétés mécaniques
rapportées a la masse volumique) sont supérieures a celles de la matrice non renforcée. Les

matériaux ainsi obtenus sont trés hétérogeénes et anisotropes [1, 2].

Matrice

-'-Z:f-_ .--'-: £ Renfort

Figure 13 : Différents constituants d’un matériau composite [2].
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I1.3. Les constituants des matériaux composites

Un matériau composite est composé de plusieurs constituants : une phase continue
appelée matrice ou liant, et une ou plusieurs phases discontinues appelées renfort ou fibre. Les
renforts sont généralement plus durs et conférent au matériau des propriétés mécaniques
¢levées. Dans le cas de plusieurs phases discontinues, le composite est appelé hybride. En
plus de ces deux constituants de base, il faut ajouter une interface qui assure la compatibilité

entre le renfort et la matrice, et qui transmet les contraintes de 'un a 'autre [3].
II. 3.1. Matrices

La matrice joue plusieurs roles essentiels dans les matériaux composites. Elle relie les
fibres de renforcement entre elles, confére une résistance chimique a la structure, donne la
forme souhaitée au matériau final et permet la répartition des contraintes [4]. Le choix de la
matrice la plus appropriée dépend de 'application du composite. Dans le cas des composites a
base de fibres, la matrice polymére est le composant principal [3]. On peut utiliser des
matrices telles que le polyester insaturé¢ (UP), 1'époxy, le polyéthylene (PE) et le
polypropyléne (PP), selon les besoins. La matrice peut étre soit thermoplastique, soit

thermodurcissable pour les polymeéres [5].
I1.3.2. Renfort

Le role des renforts est de supporter la plupart des efforts mécaniques appliqués au
composite, grace a leurs propriétés mécaniques ¢€levées telles que la résistance mécanique et
le module d'¢lasticité [3]. Les renforts fibreux peuvent étre divisés en deux catégories en
fonction de la géométrie de la fibre : les composites a fibres continues et les composites a

fibres discontinues [4, 5].
I1.4. Classification des matériaux composites

Les matériaux composites sont classés en fonction de la nature de leur matrice ou de

la forme de leurs constituants, ce qui permet de les diviser en :
La nature de la matrice : - Matériaux composites a matrice organique
- Matériaux composites a matrice minérale

La forme des constituants : - Matériaux composites a fibres
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- Matériaux composites a particules
- Structuraux
I1.4.1. Classification des matériaux composites selon la nature de la matrice

Selon les propriétés des matériaux de la matrice, les composites, peuvent étre divisés
en trois catégories : les composites a matrice organique (polyméres), les composites a matrice

métallique et les composites a matrice céramique comme indiquée la figure 14 [5].

Thermoplas
tiques

Figure 14 : Les Différentes types de matrice selon la nature [2].
1) Composites a matrice céramique

Ces composites sont utilisés lorsque les températures dépassent 1000°C. Dans ce type
de composite, le renfort est généralement constitué de fibres longues en carbone, en silice ou
en carbure de silicium, assemblées par tissage multidimensionnel. Ce renfort poreux est
ensuite infiltré par la matrice (carbone, silice, carbure de silicium), qui se trouve soit a I'état
liquide, soit a 1'état gazeux. La dernicre étape de fabrication consiste a densifier le composite

par frittage sous haute pression et haute température [1, 4].
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2) Composites a matrice métallique (CMM)

Les composites a matrice métallique (CMM) sont utilisés pour des applications a
haute température allant jusqu'a 600°C. Dans ces composites, des métaux ou alliages
métalliques sont sélectionnés en fonction de leurs propriétés spécifiques a I'état non renforcé,
avec l'aluminium, le titane et le magnésium étant les plus couramment utilisés. Les procédés
de fabrication des CMM varient en fonction de I'état de la matrice lors de l'incorporation des
renforts, qu'elle soit liquide (forgeage liquide, fonderie moyenne pression, etc.), semi-solide
(rhéomoulage) ou solide (métallurgie des poudres). Les CMM présentent d'excellentes

caractéristiques mécaniques spécifiques et une résistance élevée a la température [2].

3) Composites a matrice organique

L'utilisation des composites a base organique est actuellement limitée aux
températures inférieures a 200°C. Ces composites utilisent trois types de matrices : les résines
thermoplastiques (TP), les résines thermodurcissables (TD) et les résines thermostables (TS).

Ces matrices sont des polymeres et possedent les propriétés suivantes [5].
» Faible densité.
» Faible coft.

Bonnes propriétés mécaniques.

Bonne résistance thermique.

Bonne résistance aux solvants et a 1°humidité.

vV VWV VYV V¥V

Bonne adhésion aux fibres.
a) Matrice thermodurcissables (TD)

Les matrices a base organique, telles que les résines thermostables et
thermodurcissables, sont généralement présentes sous forme de résine liquide visqueuse,
composée de particules longues et indépendantes. Lorsqu'elles subissent une transformation
irréversible, elles se durcissent a une température spécifique pendant la polymérisation,
formant un réseau tridimensionnel de monomeres qui se fixe aprés un traitement thermique.
Ce processus transforme la résine en un produit insoluble et non recyclable, mais doté de
propriétés mécaniques et thermomécaniques élevées. Les résines les plus fréquemment
utilisées sont le polyester et 1'époxy. Les propriétés les plus significatives de ces résines sont

répertoriées dans le tableau 5 [6, 7].
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Tableau 5 : Caractéristiques quelques des résines thermodurcissables [5].

Résines Densité Résistance Module Tmax (°C)
(MPa) d’Young (GPa)
Epoxy 1,1-1,5 130 4,5 90-200
Uréthane 1,1 30 0,7-7 100
Polyesters 1,2 80 4 60-200
Urée 1,2-1,5 40-80 6-10 140
formaldéhyde
Phénol 1,1-1,3 35-60 3-4 80-300
formaldéhyde

Résines polyesters

Les Polyesters insaturés peuvent étre classées en différentes catégories en fonction de
la composition du polyester. Les plus courantes sont :
- Résines pure maléique : si le polyester est synthétisé a partir d’anhydride maléique (ou
d’acide maléique ou fumarique) et d’un ou plusieurs glycols.
- Résines orthophtalique : si le polyester est synthétisé¢ a partir d’'un mélange d’anhydride
maléique et d’anhydride orthophtalique (AP) (ou des diacides correspondants), ainsi que d’un
ou plusieurs glycols.
- Résines isophtalique : si le polyester est synthétisé a partir d’un mélange d’anhydride
maléique (ou des diacides correspondants) et d’acide isophtalique, ainsi que d’un ou plusieurs

glycols (figure 15, 16) [14].

O&O
OQQO o o
o

Anhvydride maléique (AMN) Anhydride orthophtalique (AQ) Acide isophtalique (AT)

Figure 15 : Anhydrides et diacides couramment utilisés pour la synthése du prépolymere

polyester insaturé [14]
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OH
HO Ho\v/\\‘ NOH
(@)
HO OoH

Figure 16 : Glycols couramment utilisés pour la synthése du prépolymeére
Polyester insaturé [14].
Synthése de la résine UP

Les résines polyesters insaturés (UP) sont des mélanges composés de ce qu'on appelle

un prépolymere polyester (oligomeres polymérisables) et d'un monomeére vinylique [14].

Le prépolymere est un polycondensat d'un ou plusieurs glycols avec un ou plusieurs acides
(et/ou anhydride de diacide), dont I'un au moins contient une double liaison éthylénique. Ce
prépolymeére est mis en solution dans un monomere insaturé, qui sert dans un premier temps
de solvant et dont les insaturations éthyléniques sont susceptibles de réagir ultérieurement par

copolymeérisation radicalaire avec les doubles liaisons des prépolymeres polyesters [7,14].

Ce mélange, désigné sous le nom de résine polyester insaturé, est stabilisé par des inhibiteurs
afin d'éviter tout avancement d'une éventuelle réaction, sous l'action de la température ou de
radiations lumineuses en assurant ainsi sa conservation au stockage. L'apport d'un amorceur
radicalaire a la résine UP en présence d'un accélérateur, conduit a la formation de matériaux

réticulés, infusibles et insolubles dans tous les solvants (figure 17) [14].

Etat initial (liguide) Etat réticulé (solide)

;/_\_.: Polyester insaturé @ Styréne

Figure 17 : Représentation schématique de la formation de réseau tridimensionnel d’un

polyester insaturé [14].
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Résines époxydes
Les résines les plus couramment utilisées apres les résines polyesters insaturées sont
les résines époxy. Cependant, elles ne représentent qu'environ 5 % du marché des composites

en raison de leur prix élevé (environ cinq fois supérieur a celui des résines polyesters) [7].

b) Matrices thermoplastiques

Les thermoplastiques sont des polymeres dont les chaines sont liées par des liaisons
faibles, ce qui les rend recyclables. Ils présentent une faible solubilité dans les solvants et se
composent d'une phase amorphe et d'une phase semi-cristalline. Ce type de matrice est devenu
essentiel dans de nombreux secteurs tels que l'automobile et I'emballage en raison de ses
avantages, tels qu'une résistance accrue, une bonne résistance aux dommages, des propriétés
mécaniques ¢levées, une faible densité et une grande variété de choix. Les principales

caractéristiques sont présentées dans le tableau 6 [6].

Tableau 6 : Caractéristiques quelques résines thermoplastiques [6].

Résines Densité Résistance Module Tg(°C) T1(°C)
(MPa) d’Young (GPa)
PP 0,92 30 1,2 5 165
PLA 1,25 40-60 3-4 50-60 150
HDPE 0,95 28 1,1 -100 134
PVC 1,39 58 2,9 75-105 160-220
PS 1,05 55 3,2 90-100 -
PET 1,30 47 2,6 70 255-265
ABS 1,05 50 2,5 90-120 -
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¢) Matrice élastoméres
Les ¢lastomeres appartiennent a la famille des hauts polymeres. Microscopiquement,
ils se présentent sous forme de macromolécules constituées de longues chaines de polymeres,
linéaires ou ramifiées, enchevétrées les unes dans les autres. En raison de leur structure
amorphe et pour des températures supérieures a leur température de transition vitreuse, les
¢lastomeres se caractérisent par une grande déformabilit¢é et une haute élasticité
caoutchouteuse [8].

11.4.2. Classification suivant la forme des constituants

La figure 18 présente un schéma de classification des matériaux composites en

fonction de la forme de leurs constituants. Nous établissons une distinction entre trois grandes

catégories.
[ Matériaux composites ]
1
I | I
Renforcés par des particules Renforcés par des fibres Structurau

Grosses Treés fines Continue Discontinue Sandwich Stratifiés

Particules Particules Fibres Fibres
longues courtes

Figure 18 : Les différentes types de matrice selon la forme des constituants [9].
1) Composites a fibres

Un matériau composite est un composite a fibres si le renfort se trouve sous forme de
fibres. Les fibres utilisées se présentent soit sous forme de fibres continues, soit sous forme de
fibres discontinues : fibres coupées, fibres courtes, etc. L'arrangement et l'orientation des
fibres permettent de moduler les propriétés mécaniques des matériaux composites, offrant
ainsi la possibilité¢ d'obtenir des matériaux allant de fortement anisotropes a isotropes dans un

plan donné [2].
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Le concepteur posséde donc 1a un type de matériau dont il peut modifier et moduler a

volonté les comportements mécanique et physique en jouant sur les parametres suivants :
- Lanature des constituants,
- La proportion des constituants,
- L’orientation des fibres, [2, 10].

2) Composites a particules

Un matériau composite est dit composite a particules lorsque le renfort se trouve sous
forme de particules (figure 19). Une particule, par opposition aux fibres, ne posseéde pas de
dimension privilégiée [2, 8]. Les particules sont généralement utilisées pour améliorer
certaines propriétés des matériaux ou des matrices, comme la rigidité, la tenue a la
température, la résistance a l'abrasion, la diminution du retrait, etc. [8]. Dans de nombreux
cas, les particules sont simplement utilisées comme charges pour réduire le colit du matériau,

sans en diminuer les caractéristiques. [11].

— ° o L]
—

(a) (b) (c)

Figure 19 : Classification des composites suivant la forme des constituants ((a) : composite a

fibres longues, (b) : composite a fibres courtes, (c) : composite a particules) [12].

I1.4.3. Classification des composites selon propriétés mécaniques
Nous distinguons :

— Les composites dits « a diffusion générale GD », leurs propriétés mécaniques assez faible,

mais le colit convient a la production de masse.

— Le matériau composite dit "High Performance HP" présente les propriétés mécaniques

spécifiques élevées et colit unitaire ¢élevé. Ce sont les plus couramment utilisés aérospatial [2].

e
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IL.5. Procédés de fabrication des composites

L’un des moyens les plus appréci¢ de former des matériaux composites pour les

méthodes d’évolution manuelles ou mécanisés.

Parmi les procédés manuels, on distingue :

La projection simultanée a l'aide d'un pistolet qui dose la proportion

fibre/matrice

- Le drapage de préimprégnés (catalyse a haute température, souvent sous vide)

- Le moulage au contact

- Le moulage sous vide

- Infusion
Les procédés mécanisés sont :
Compression des préimprégnés :

- SMC (initiales de « Sheet Molding Compound » en anglais)

- BMC (initiales de « Bulk Molding Compound » en anglais)
Injection :

- Des thermoplastiques renforcés : Moulage par injection

- Des thermodurcissables renforcés :

e RTM (initiales de « Resin transfer Molding»)

e R.RIM (Reinforced Reaction Injection Molding) : 1'équivalent de la RIM

(Reaction Injection Molding) pour les matériaux composites [2, 13].

I1.6. Interface matrice-renfort dans les matériaux composites

L'adhésion entre la matrice et le renfort est le point le plus important en termes de

caractéristiques des matériaux composites. Le manque d'adhésion entre les deux constituants
R —————————
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constitue une difficulté qui peut limiter I'utilisation des fibres naturelles dans les composites
[14]. Ce phénomeéne est li¢ au caractére hydrophile et polaire des fibres naturelles, qui est
incompatible avec les polymeres hydrophobes et apolaires [15]. Afin de remédier a ce
probléme, de nombreuses recherches ont été menées pour améliorer 'adhésion entre la fibre et

la matrice [16,17].
11.7. Méthodes d’amélioration de I’interface fibre / matrice

Pour obtenir des matériaux composites performants, des traitements complémentaires
sont nécessaires pour séparer les fibres, nettoyer leurs surfaces, obtenir une liaison
fibre/matrice de qualité et, dans certains cas, diminuer le caractére hydrophile (présence de
groupements hydroxydes). Dans un matériau composite, 1’adhérence fibre/matrice joue un
role trés important sur la transmission des contraintes entre les fibres et la tenue au

vieillissement [18].

Ces modifications visent a :
- Créer une liaison solide entre la fibre et la matrice.
- Réduire I'hydrophilie des fibres végétales.

La méthode de modification (traitement) a des effets distincts sur I'adhésion entre la
matrice et les fibres [19]. Il existe plusieurs techniques permettant d'assurer la compatibilité
entre les fibres cellulosiques et les matrices polymeres. Ces diverses techniques peuvent étre

divisées en deux catégories : les méthodes physiques et les méthodes chimiques [10].

1) Technique de modification par voie physique

Les méthodes physiques modifient la surface des fibres et leurs propriétés
structurelles sans altérer la composition de la fibre cellulosique. Parmi ces méthodes, les plus
couramment utilisées sont la décharge €lectrique (corona, plasma froid). Elles se sont révélées
efficaces pour les substrats de polymeres non réactifs tels que le polypropyléne, le
polyéthyleéne, le polystyreéne, etc. [20]. Ces méthodes sont également appliquées avec succes
aux fibres cellulosiques pour réduire la viscosit¢ a l1'état fondu des composites
cellulose/polyéthyléne et améliorer les propriétés mécaniques des composites

cellulose/polyéthyleéne [21].

2) Technique de modification par voie chimique
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Le traitement chimique vise a optimiser l'interface entre la fibre cellulosique hydro-
phile et la matrice polymere hydrophobe. Dans la bibliographie, plusieurs méthodes chi-
miques variées peuvent étre citées, telles que le traitement au silane, le traitement a 1'an-
hydride maléique, le traitement a 1'anhydride acétique, le traitement alcalin, etc. [10,
21]. Dans notre étude, nous nous intéressons uniquement au traitement alcalin, également ap-
pelé mercerisation ou mercerisage. Ce traitement est le plus couramment utilisé pour le traite-
ment des fibres naturelles destinées a renforcer les polymeres [22]. Il vise a éliminer les
composants non cellulosiques tels que 1'hémicellulose, la lignine, la pectine, les
cires et les huiles naturelles qui se trouvent a la surface de la fibre. L'élimination de ces com-
posants amorphes conduit a une amélioration de la résistance a la traction des fibres [21].

I1.8. Avantages et inconvénients des matériaux composites

Les fibres végétales dans les composites polymériques ont quelques avantages et

quelques inconvénients le tableau 7.

Tableau 7 : Les avantages et les inconvénients des matériaux composites [23].

Avantages Inconvénients

v Leur poids léger. v Les colts des matiéres premiéres et
v Leur résistance a la corrosion et a la des processus de fabrication.

fatigue. v’ La gestion des déchets générés et la
v Leur insensibilit¢ aux produits tels réglementation de plus en plus

que les graisses, les liquides stricte.

hydrauliques, les peintures et les v' La faible stabilité dimensionnelle.

solvants. v" L'absorption d'eau
v Leur capacité a prendre différentes

formes, a intégrer des accessoires et

a permettre la réduction du bruit.

I1.9. Domaines d’application des matériaux composites a fibres végétales

Les matériaux composites sont largement utilisés dans l'industrie car ils présentent de
bonnes caractéristiques telles que la rigidité, la légereté et la résistance aux contraintes

d'origine mécanique et thermique.

1) Domaine industrie d’automobile

e
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Les matériaux composites sont de plus en plus utilisés dans l'industrie automobile en
raison de leurs propriétés 1égeres et résistantes, tels que les panneaux de carrosserie, l'intérieur
des voitures (les panneaux de garnissage, les consoles centrales, les portes, etc.) (Figure 20) et
les systémes de freinage. L'utilisation des matériaux composites dans I'automobile permet de
réduire le poids des véhicules, d'améliorer l'efficacité ¢énergétique, d'augmenter les
performances et de réduire les émissions de CO. Cependant, les colits de production des
composites restent souvent plus élevés que ceux des matériaux traditionnels, ce qui limite

encore leur utilisation a grande échelle. [24].

Figure 20 : Composants d'automobile en composites de fibres végétales [24].
2) Domaine Spatial.

Les matériaux composites sont utilisés dans l'industrie des satellites, des réservoirs

militaires, tuyeres, corps de rentrée d’atmosphere, ...etc. Comme indiqué la figure 21[25].
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Figure 21 : Présence des matériaux composites dans les lanceurs [25].

3) Domaine électrique et électronique

Les matériaux composites sont dotés d'une isolation électrique de haute qualité, d'une
absence d'étincelles et de bonnes propriétés antimagnétiques. Ils sont utilisés dans la
construction de colonnes de distribution, de tuyaux isolants, de bagues de retenue électrique,

de lampadaires, de poteaux de télégraphe et d'outils de travail sous tension. [25].

4) L’industrie chimique

Les composites sont largement utilisés dans l'industrie chimique, notamment pour la
fabrication d'équipements anticorrosion. Les composites a base de FRP (Fibre de Verre
Renforcée de Plastique) se distinguent par leur grande résistance aux produits chimiques
corrosifs. Ils comprennent principalement des épurateurs, des tuyaux, des réservoirs de
stockage, des cheminées, des ventilateurs d'extraction, des tours, des pompes, des réacteurs,

etc., destinés a une utilisation dans des environnements acides et alcalins [26].

5) Domaine médical et pharmaceutique

Le domaine médical et pharmaceutique est un autre créneau important pour les
applications des matériaux composites. On y trouve notamment des implants chirurgicaux
utilisés en chirurgie vasculaire et orthopédique (Figure 22). En ingénierie tissulaire, les
biopolymeéres sont largement utilisés comme structures poreuses en raison de leur résistance
¢levée et de leur vitesse de dégradation réglable. Les matériaux composites sont é¢galement
utilisés comme fils résorbables ou comme matrices implantables pour la libération controlée
de médicaments dans le corps humain. Ils sont également utilisés dans certains dispositifs

thérapeutiques, tels que les prothéses temporaires [27].
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Figure 22 : Application des matériaux composites dans le domaine médical [27].

6) Autres applications

La grande variété de matériaux a base de fibres végétales offre de nombreuses
applications dans différents domaines, tels que les emballages (contenants, boites, etc.), les
flacons, les installations, le mobilier, les équipements publics et les espaces réservés a des

besoins spécifiques [28].

I1.10. Quelques études sur les matériaux composites

De nombreux chercheurs ont observé que la préparation de tels matériaux
composites renforcés avec des fibres naturelles peut améliorer I'efficacité mécanique de ces
composites [29].

Laib et al. [30] ont fabriqué un matériau composite en utilisant une matrice de
polyester insaturé et des fibres de Luffa qui ont été soumises a différents traitements
chimiques (NaOH, permanganate, dichromate, silane et eau de Javel) afin d'améliorer
I'adhésion interfaciale entre les fibres et la matrice. Selon les résultats, une amélioration
maximale de la résistance a la flexion d'environ 23,8 % a été observée pour les composites
traités avec de I'eau de Javel.

Mishra et al. [31] ont soumis la fibre de sisal a différents traitements a base de soude
caustique a des concentrations de 5 % et 10 %. Leurs résultats ont démontré que la résistance
a la traction du composite traité¢ avec 5 % de NaOH était supérieure a celle des composites
traités avec 10 % de NaOH. Ajouguim et al. [32] ont traité la fibre Alfa avec 6 % d'hydroxyde
de sodium a différents moments (1, 2, 4, 6 et 24 heures). Ils ont constaté que le traitement

alcalin pendant 6 heures et le traitement hydrothermique pendant 1 heure étaient plus
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favorables en raison de I'¢limination de la mati¢re organique, ce qui a augmenté la rugosité et
l'indice de cristallinité.

Boukhoulda et al. [33] ont effectué¢ un traitement des fibres d'alfa avec de I'hydroxyde de
sodium a différentes concentrations (9 %, 10 %, 11 % et 12 %). Les résultats ont démontré
que le composite renforcé avec des fibres traitées avec une concentration de 9 % de NaOH
présentait la plus grande résistance a la traction. Benyahia et al. [34] ont examiné I'impact du
traitement alcalin sur les composites a base de polyester insaturé renforcés par des fibres. Ils
ont traité les fibres d'alfa avec différentes concentrations de NaOH (1 %, 3 %, 5 % et 7 %)
pendant 24 heures afin d'améliorer les propriétés mécaniques, notamment la résistance a la
flexion, du composite étudié. Selon les résultats, une amélioration significative de la
résistance a la flexion a été observée, en particulier pour les composites renforcés par des
fibres d'alfa traitées avec 7 % de NaOH.

D. Bachtiar et al. [35] ont étudié 'effet du traitement alcalin des fibres de palmier sur
les propriétés de flexion (résistance a la flexion et module de flexion) et la résistance aux
chocs des composites & base de polystyréne. A une concentration de 6 % de NaOH, ils ont
constaté que les composites fabriqués a partir de fibres traitées présentaient de meilleures
propriétés de flexion et une meilleure résistance aux chocs par rapport aux composites

fabriqués a partir de fibres non traitées.
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Chapitre I1I Méthodes et matériels

II1.1. Introduction

Ce chapitre présente les différentes étapes expérimentales utilisées pour préparer les
matériaux composites. Commengant par I'extraction des fibres Alfa, suivie de la préparation
d'échantillons de matériaux composites. Parmi les méthodes de caractérisations utilisés dans
ce chapitre : Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF), diffraction des rayons
X (DRX), Analyse Thermogravimétrique (ATG), Microscopie a balayage électronique (MEB)

et les tests mécaniques tels que test de traction et test de flexion a trois points.

II1.2. Matériaux utilisés

I11.2.1. Hydroxyde de sodium

La soude caustique est un produit fourni par SIGMA-ALDRICH comme illustré la figure 23.

- Formule chimique : NaOH
- Masse molaire : M =40 g/mol
- Densité (a 20°C) : 2,1 g /em™.

- Etat et couleur : solide de formes variables, blanc.

Figure 23 : Flacon d’hydroxyde de sodium.
I11.2.2. Ethanol

L’¢éthanol est utilis¢ dans la préparation de phénolphtaléine.

- Formule chimique : C2HsO
- Masse molaire : 46,07 g/mol
- Densité (a 20°C) : 0,805 2 0,811
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I11.2.3. L'acide acétique

L’acide acétique est utilisé pour éliminer les traces de soude.

- Formule chimique : C:H40:
- Masse molaire : M = 60.04 g/mol
- Etat et couleur : liquide incolore

- Densité (a 20°C) : 1.0480 a 1.051

I11.2.4. Phénolphtaléine
Cette solution est préparée en dissolvant 0,1 g de phénolphtaléine dans 80 ml d'alcool,
puis elle est diluée dans 100 ml d'eau. Elle est utilisée comme indicateur pour vérifier la na-

ture de I'eau de ringage (acide/basique).

- Formule : C20H1404

- Nom IUPAC : 3,3-bis (4-hydroxy phényl) -2-benzofuran-1(3H) -one
- Masse molaire : 362,28 g/mol

- Densité : 1,300 g/cm?

- Etat et couleur : cristaux blancs

- Point de fusion : 258 a4 263 °C

I11.2.5. Fibres d’Alfa
1) Préparation des fibres d’Alfa

La récolte de la plante Alfa a été effectuée en novembre 2019. La plante se présente
sous la forme d'une touffe constituée de feuilles plates et cylindriques, atteignant une hauteur
maximale d'environ 70 cm (Figure 24). L'enlévement des feuilles se fait exclusivement a la
main par arrachage. Les feuilles d'Alfa utilisées dans cette thése ont été récoltées dans la

région de Hodna, située a M'sila en Algérie.

Figure 24 : Plante Alfa utilisées dans ce travail.
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Apres la récolte, les feuilles d’Alfa sont sélectionnées pour ne garder que les feuilles
vertes intactes (vivantes) et sans cassure (endommagement). Elles sont généralement
couvertes d’impuretés comme la poussicre et la terre, surtout sur leurs parties inférieures.
Ensuite, les deux extrémités des feuilles restantes sont découpées pour ne garder que la partie
médiane (Figure 25 (a)). Les fibres seront extraites de cette partic médiane parce qu’elle
présente une faible variation de diamétre. Les fibres ont été préalablement rincées a 1'eau du
robinet afin d'éliminer les impuretés et la poussiére. Ensuite, elles ont été séchées

naturellement a l'air libre pendant une période de 3 jours a température ambiante. (Figure 25

(b)).

Partie basale Partie mfédiane Partie’apicale

(a) I L _I — ' J

=N

Figure 25 : Préparation de la fibre Alfa (a) Principales parties de la feuille d’Alfa, (b) les
feuilles d’Alfa apres nettoyage.

2) Traitement alcalin des fibres d’Alfa

Les fibres Alfa immergées dans une solution d’hydroxyde de sodium a différentes
concentrations (1, 2, 3,4, 5 %) (m/v) pendant (1, 3, 5, 24 h), le rapport (fibres/solution) utilisé
¢tait de 2 :3 (m/v). Apres le traitement, les fibres ont été rincées avec de 1’eau acidifiée
(contenant de I’acide acétique 2 %) durant 3 min. Ensuite le rincage avec de 1’eau du robinet
sont répété plusieurs fois afin d’éliminer les traces de soude qui se présentent en excés. Enfin
les fibres séchées pendant 5 jours a température ambiante et mises dans une étuve a 100 °C
pendant 6 heures. La taille de fibres utilisées dans cette préparation est de 1 cm comme

indiqué la figure 26.
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Figure 26 : Les étapes de préparation et de traitement des fibres Alfa.
I11.2.6. Polyester insaturé

Le polymére utilis¢é dans notre étude, est le polyester ortho phtalique insaturé
stratification (UP), sous forme liquide visqueux et de couleur bleue opaque (figure 27),
accélérée et de moyenne réactivité, nommée « LORNESTER H511 TA ». Ce produit est
deélivré par la société « LORN », une société algérienne de produits chimiques. Le polyester a
¢été¢ durci en utilisant 2% de peroxyde de méthyle-éthyle-cétone. D’apres la fiche technique

fournie, les caractéristiques du polyester insaturé sont résumées dans le tableau 1.

Durcisseur (catalyseurs): Le catalyseur initie la réticulation des chaines de polyesters

insaturés et des monomeres réactifs en les faisant passer de 1’état liquide a I’état solide, ce
R
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sont des peroxydes organiques. Le plus utilisé est le Peroxyde de méthyl éthyle cétone «

PMEC ».

I1 est employ¢ pour le travail au contact, sa formule est la suivante :

CHy~ C - 0- O- C- CH3

O-H 0O- 0-H

Figure 27 : Résine polyester ortho phtalique et le durcisseur.

Tableau 8 : Quelques propriétés du polyester insaturé

Polyester insaturé caractéristiques
Viscosité 25°C 1000-1800Cps

Teneur en styréne 39-41 %

Indice d’acide max 30 KOH/g
Densité 1.09-1.11 Kg/dm?
Gel time a 25°C 20-40  minutes
Temps de durcissement 50-70  minutes

Pic exothermique 100-120 minutes
Résistance en traction 40-60 MPa
Résistance en flexion 80-100 MPa
Couleur bleue opaque
Catégorie résine ortho phtalique
Formule chimique [-CO-0O-CsH4-COO-],

I11.2.7. Elaboration des composites
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Les propriétés mécaniques sont trés importantes pour les matériaux composites afin
d'évaluer 1'amélioration de l'adhérence de l'interface entre la matrice et les fibres traitées et
non traitées. Les éprouvettes préparées dans cette étude sont soumises a deux types d'essais :
des essais de traction et des essais de flexion, ce qui explique la présence de deux types
d'éprouvettes.

1) Préparation des éprouvettes de test de flexion a trois points

Nous avons utilisé un moule rectangulaire en bois de dimensions (120 x 15 x 4) mm?
pour créer cinq éprouvettes. Afin de faciliter 1'étape de démoulage, nous avons appliqué une
couche de cire. Le taux de fibres dans le composite a été fixé a 30% (v/v). La résine de
polyester insaturée est préparée en prenant 100 ml et en ajoutant 2 % du matériau durci, puis
en mélangeant pendant 10 minutes. Ensuite, nous versons trés soigneusement la résine
réguliérement sur toutes les fibres. Ensuite, nous plagcons un papier non collant et le
comprimons légerement a l'aide d'un cylindre de bois rotatif pour éliminer les bulles d'air.
Nous laissons le composé se solidifier a température normale pendant environ 12 heures. Les
éprouvettes ont été préparées pour le matériau composite afin de réaliser des tests de flexion

conformément a la norme [ASTM D790] comme indiqué la figure 28.

Figure 28 : Eprouvettes de flexion

2) Préparation des éprouvettes de test de traction

Nous avons utilisé un moule en bois de forme rectangulaire (16 éprouvettes) dont les
dimensions sont de (200 x 20 x 4) mm?. Nous avons appliqué une couche de cire pour faciliter
I'étape de démoulage. Le taux de fibres dans le composite a été fixé a 30% (v/v). Dans ce
travail, nous avons choisi la technique de moulage par contact a température ambiante. Pour
préparer la résine de polyester insaturée, nous commengons par prendre 100 ml et y ajoutons
2 % du matériau durcissant, que nous mélangeons pendant 10 minutes. Ensuite, nous
procédons a un versement minutieux et régulier de la résine sur I'ensemble des fibres. Nous

placons ensuite délicatement un papier non collant et appliquons une 1égére pression a l'aide
R
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d'un cylindre de bois rotatif afin d'éliminer les bulles d'air. Enfin, nous laissons le mélange se
solidifier a température ambiante pendant environ 12 heures. Les éprouvettes ont été
préparées pour les tests de traction, conformément a la norme [ASTMD638/ISO527.2-

1 Alcomme illustré la figure 29.

Figure 29 : Moule utilisée en essai de traction et les éprouvettes de traction.

Tableau 9 : Codage des différents échantillons composites étudiés.

Code des composites Formulation

UTAF/UP Fibres d’alfa non traitées/polyester insaturés
ATAFI11 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 1 % pendant 1 h
ATAF13 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 1 % pendant 3h
ATAFI15 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 1 % pendant Sh
ATAF124 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 1 % pendant 24h
ATAF21 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 2 % pendant 1 h
ATAF23 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 2 % pendant 3h
ATAF25 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 2 % pendant Sh
ATAF224 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 2 % pendant 24h
ATAF31 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 3 % pendant 1 h
ATAF33 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 3 % pendant 3h
ATAF35 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 3 % pendant Sh
ATAF324 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 3 % pendant 24h
ATAF41 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 4 % pendant 1 h
ATAF43 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 4 % pendant 3h
ATAF45 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 4 % pendant Sh
ATAF424 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 4 % pendant 24h
ATAF51 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 5 % pendant 1 h
ATAFS53 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 5 % pendant 3h
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ATAFS55 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 5 % pendant Sh
ATAF524 /UP Fibre Alfa traitée alcalin/polyester 5 % pendant 24h

II1.3. Méthodes des caractérisations

I11.3.1. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF)
a) Principe
La spectrométrie infrarouge permet de connaitre la nature chimique d'un produit par
l'identification de certaines bandes d'absorption présentes sur un spectre. Chaque bande
d'absorption correspond a un mode de vibration d'une liaison chimique entre deux atomes.
Elle permet d'obtenir des informations sur la structure moléculaire d'un composé donné en

détectant la présence de groupements fonctionnels dans ce composé.

b) Mode opératoire

Les échantillons a analyser sont préparés sous forme de pastilles. Il s'agit d'un
mélange contenant une petite quantité (~5% en masse) de fibres Alpha préalablement broyées
(traitées ou non traitées) avec 95% en masse de bromure de potassium (KBr). La plage de
balayage s'étend de 400 a 4000 cm! avec une résolution de 2 cm!. Les mesures de
spectroscopie infrarouge des différents échantillons ont été enregistrées a l'aide d'un
spectrophotométre infrarouge a transformée de Fourier (IRTF) du modele IR Affinity-1S
SHIMADZU, fabriqué au Japon, qui est installé au laboratoire de chimie de l'université de

Sétif comme indiqué la figure 30.

Figure 30 : Spectrophotometre infrarouge a transforme de fourrier.

I11.3.2. Diffraction des Rayons X (DRX)

B ———————————————
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a) Principe

Technique de base de la caractérisation des matériaux, la diffraction des rayons X
permet la détermination des phases micro et polycristallines des matériaux. Cette méthode
n'est applicable qu'aux matériaux composés d'un nombre relativement important de cristaux
aux orientations non préférentielles (céramiques, roches, monocristaux et chaines de
polymeéres). Lorsqu'un faisceau de photons X interagit avec un échantillon cristallin, une
partie du rayonnement est diffractée (de longueur d'onde du rayonnement incident A) selon
des angles définis 0, dont les valeurs sont directement reliées aux distances d entre les plans
réticulaires par la loi de Bragg.

= <7

Ou k est I’ordre de diffraction (nombre entier)
b) Mode opératoire
Les valeurs de l'indice de cristallinité (Crl) des fibres Alfa traitées et non traitées ont
¢té mesurées a l'aide d'un diffractométre (D8 Bruker-AXS, fabriqué en Allemagne) (figure
31) avec un rayonnement de cuivre (Cu Ka, A = 1,54 A). Le diffractométre fonctionnait a 40
kW et 20 mA, avec une vitesse de balayage de 5°/min dans une plage de 2 6 de 5° a 70°.
L'indice de cristallinité (CrI) des échantillons a été calculé en utilisant I'équation (1), basée sur

les intensités de diffraction données par Segal et al. [18].

T ®)

Ou:
Crl : indice de cristallinité

I (002) : Intensité de la phase cristalline du plan (002) a 26 = 22°

I am : Intensité de la phase amorphe a 2 6 =17°.
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Figure31 : Diffractometre D8 Bruker-AXS.

I11.3.3. Caractérisation thermique par Analyse Thermogravimétrique (ATG)
a) Principe
L'analyse thermogravimétrique est une technique d'analyse thermique qui permet de
mesurer la quantité et la vitesse de variation de masse d'un échantillon en fonction de la
température et du temps. Elle permet d'évaluer toute perte de masse ou les variations de phase
lorsque le matériau se décompose, se déshydrate ou s'oxyde. Dans notre cas, 'ATG a été
utilisée pour évaluer la teneur en eau des substrats cellulosiques (fibres et constituants) ainsi

que pour déterminer le domaine de dégradation de ces derniers.

b) Mode opératoire

Les propriétés thermiques ont été étudiées par analyse thermogravimétrique (ATG)
afin de suivre I'évolution de la stabilit¢ thermique des fibres. Pour cela, 1'appareil dispose
d'une balance de grande précision. L'échantillon de quelques mg est placé dans un creuset sur
la canne de mesure. La canne est ensuite positionnée dans un four ou circule un gaz de ba-
layage (azote, argon, air, oxygene, etc.). Les mesures ont été effectuées depuis une tempéra-
ture de 20 °C jusqu'a 800 °C, avec une vitesse de chauffage de 10 °C/min, dans une atmo-
sphére d'azote, en utilisant un appareil [SDT Q600 TA, fabriqué aux Etats-Unis], comme

illustré dans la figure 32.
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Figure 32 : Appareil ATG.

I11.3.4. Microscopie électronique a balayage
a) Principe

La microscopie électronique a balayage (MEB ou SEM pour Scanning Electron Microscopy
en anglais) est une technique de microscopie ¢€lectronique basée sur le principe des
interactions électrons-matiere. Elle est capable de produire des images en haute résolution de
la surface d'un échantillon. Le principe du MEB consiste en un faisceau d'électrons balayant
la surface de I'échantillon a analyser, ce qui provoque I'émission de certaines particules en
réponse. Ces particules sont ensuite analysées par différents détecteurs, ce qui permet de

reconstruire une image virtuelle en trois dimensions de la surface de I'objet observé par MEB.

b) Mode opératoire

Le test au microscope électronique a balayage (MEB) est effectué pour vérifier
I'adhésion entre les fibres Alfa et la matrice aprés la rupture des éprouvettes ainsi que la sur-
face de la fibre traitées et non traitées. Une métallisation a l'or est ensuite réalisée pour rendre
le matériau conducteur, facilitant ainsi I'écoulement des charges é€lectriques résultant de 1'ac-
tion du faisceau électronique sur I'échantillon. La microscopie €lectronique a balayage utilisée
dans ce test est de type [JOEL JSM 7001F, fabriqué au Japon] (Figure 33). Les images MEB
ont ét¢ obtenues par le procédé d'imagerie ¢électronique secondaire avec une tension d'accélé-

ration du faisceau de 15 kV.
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Figure 33 : Microscope ¢€lectronique a balayage (MEB/EDX).

IT1.3.5. Les tests mécaniques

Les composites a base de polyester renforcés de fibres d'alfa ont été soumis a des

essais mécaniques de traction et de flexion a trois points pour leur caractérisation.

1) Test de flexion a trois points
a) Principe
Le principe de la flexion a trois points consiste a poser 1’éprouvette sur deux appuis et

lui appliquer une force a vitesse constante perpendiculairement a sa surface.

b) Mode opératoire
Le test de flexion a trois points du composite a été effectué a I'aide d'un appareil de type
[ZWICK/Roell Z100], comme indiqué dans la figure 33. La charge initiale appliquée est de
IN, la capacité de charge maximale est de 100 KN, et la vitesse de traverse est de 2 mm/min.
Les échantillons ont été préparés pour le test avec des dimensions de 80 mm x 12,7 mm x 3
mm, en respectant un rapport portée/profondeur recommandé¢ de 16 :1 selon la norme ASTM
D790. Le calcul de la résistance a la flexion et du module de flexion est effectué¢ a I'aide des

équations (9) et (10).

S, 9)
ey (10)

=

Ou: L est la longueur de I’échantillon (mm),

P est la charge appliquée sur I’éprouvette (N),

53



Chapitre 11T Méthodes et matériels

b et d sont respectivement la largeur et 1’épaisseur de 1’échantillon (mm), W est la déviation.

Figure 34 : Machine de traction et flexion Zwick/Roell Z100.

2) Test de traction
a) Principe
L'essai de traction constitue 1'essai mécanique le plus classique et le mieux étudié, il
consiste a exercer sur une éprouvette, une force croissante ou une déformation constante qui

va la déformer progressivement et la rompre.

b) Mode opératoire
Les éprouvettes ont été préparés pour le matériaux composite afin d’effectuer le test
de traction, conformément a la norme [ASTMD638/ISO527.2-1A]. La charge initiale appli-
quée est de 1N et la vitesse de traverse est de 2 mm/min. Les échantillons ont été préparés
pour le test avec des dimensions de 200 mm % 12,7 mm x 3 mm. Le calcul de la résistance a

la traction et du module de traction est effectu¢ a 1'aide des équations (11) et (12).

|

- E =
o]

e =

[-+] —

— =

Figure 35 : Forme de 1’éprouvette haltere de traction —type ISO (1/2)

B ———————————————
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Tableau 10 : Dimensions normalisées de 1’éprouvette haltére.

L A B E F C D R
25 + 30 + 5+ 2+ 75 mm 10 £ 57,5+ 30mm
0,5mm 0,5mm 0,5mm 0,4mm 0,5mm 3mm

Avec D : distance initiale entre les mors,
L : distance entre les repéres,

A : partie entre les conggés.

La contrainte par traction est mesurée par 1’équation (11):

Py (11)

> <1

P est la charge appliquée (N), b et d sont respectivement la largeur et I’épaisseur de

I’échantillon (mm).

Le module de Young par traction est mesuré par 1’équation (12):

=. (12)

ot est la contrainte par traction (MPa), ¢ est la deformation par traction (mm).
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Chapitre IV Résultats et discussions

IV.1. Introduction

Ce chapitre aborde la discussion des résultats obtenus a partir des échantillons
préparés en utilisant des méthodes de caractérisation, y compris des tests sur les fibres Alfa
tels que la spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF), la diffraction des rayons
X, l'analyse thermogravimétrique (ATG) et la microscopie électronique a balayage. Il
comprend également des tests sur les matériaux composites préparés, notamment des tests

mécaniques tels que le test de traction et le test de flexion a trois points.

IV.2. Caractérisation de la fibre Alfa

IV.2.1. Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF)

1) Test IRTF des fibres Alfa traitées avec 1% de NaOH pendant (1, 3, 5 et 24h)

La figure 36 présente différentes caractéristiques spectrales observées sur les fibres
Alfa, qu'elles aient été traitées a une concentration de 1% de soude pendant (1, 3, 5, 24 h)
ainsi que des fibres Alfa non traitées. On observe une large bande d'absorption autour de 3321
cm!, attribuée aux groupements hydroxyles (OH) liés a la cellulose et a I'némicellulose [1].
Ce pic a été réduit dans les spectres des fibres Alfa traitées (ATAF11, ATAF13, ATAF124),
ce qui est attribué a la diminution des groupements hydroxyles (-OH) et a la solubilisation de
la lignine. Deux pics présents a 2913 cm™ et 2840 cm™!' correspondent aux vibrations des
groupes aliphatiques CH et CHa, présents respectivement dans la cellulose et I'hémicellulose
[2, 3]. On a observé que l'intensité de ces deux pics a été réduite dans les spectres des fibres

Alfa traitées (ATAF13, ATAF15, ATAF124) en raison de l'effet du traitement.

Un autre pic a 1735 cm™!' est associé aux groupes carbonyle C=0. On remarque
¢galement la disparition de ce pic dans les fibres (ATAF13, ATAF15, ATAF124), résultant de
I'hydrolyse partielle de 1'hémicellulose en milieu alcalin [4]. La bande a 1640 cm-!' est
attribuée a l'étirement et a la vibration de la liaison H-OH de I'eau [5]. De plus, le pic a 1033
cm! est associé a la vibration de la liaison C-O des hémicelluloses [2]. L'intensité de ces deux
pics est diminuée dans les fibres (ATAF13, ATAF15, ATAF124), ce qui peut étre di a la
dissolution partielle de la lignine, des cires et des pectines. De méme, un petit pic autour de

1257 em’!, 1ié a la vibration du groupe acétylique (C=0) de la lignine, a également diminué.
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Figure 36 : Spectre FTIR des fibres Alfa non traitées et traitées a 1% pendant (1, 3, 5, 24h).

2) Test IRTF des fibres Alfa traitées avec 2% de NaOH pendant (1, 3, 5 et 24h)
La figure 37 présente différentes caractéristiques spectrales observées sur les fibres
Alfa traitées a une concentration de 2% de soude pendant (1, 3, 5, 24 heures), ainsi que des
fibres Alfa non traitées. On observe une diminution de l'intensité du pic a 3321 ¢cm™! dans les
spectres des fibres Alfa traitées (ATAF25, ATAF224) par rapport aux fibres Alfa non traitées,
ce qui est attribué a la diminution des groupements hydroxyles (-OH) [1]. De méme, les deux
pics a 2913 cm!' et 2840 cm! ont été réduits dans les spectres des fibres Alfa traitées

(ATAF23, ATAF25, ATAF224) en raison de I'effet du traitement [2, 3].

On observe un autre pic a 1735 ecm™ qui disparue dans les fibres Alfa traitées.
(ATAF23, ATAF25, ATAF224), résultant de I'hydrolyse partielle de I'hémicellulose en milieu
alcalin [4]. Les deux pics a 1640 cm™ et a 1033 cm™! sont réduits dans les fibres Alfa traitées
(ATAF23, ATAF25) par rapport aux fibres Alfa non traitées, ce qui peut étre attribué a la
dissolution partielle de la lignine, des cires et des pectines. De méme, un petit pic autour de

1257 cm! a également diminué dans les fibres Alfa traités (ATAF15, ATAF124) [2, 5].

56



Chapitre IV Résultats et discussions

120

115 -
ATEF2
110 4
% 105 4
"
£ g |ATAF23
L TEF
95 4 TAF
Bt
L UTAF
= f
o mOEB P
= SR
58 =

1 1 T T 1 1 1 T
9500 J000 FE00 F000 2500 00 1500 000 500

Nomhre d'onde (emi l:l

Figure 37 : Spectre FTIR des fibres Alfa non traitées et traitées a 2% pendant (1, 3, 5, 24h).

3) Test IRTF des fibres Alfa traitées avec 3% de NaOH pendant (1, 3, S et 24h)

La figure 38 présente le spectre IRTF des fibres Alfa traitées avec une concentration
de 3 % pendant différentes durées (1, 2, 3, 4 et 5 heures), ainsi que des fibres Alfa non
traitées. On observe une diminution de l'intensité du pic a 3321 cm™! dans les spectres des
fibres Alfa traitées (ATAF35, ATAF324) par rapport aux fibres Alfa non traitées, ce qui est
attribué a la diminution des groupements hydroxyles (-OH) [1]. Les deux pics a 2913 cm™! et
2840 cm!' ont été réduits dans les spectres des fibres Alfa traitées (ATAF31, ATAF35,
ATAF324) en raison de l'effet du traitement [2, 3]. De plus, on observe une réduction de
l'intensité des deux pics a 1257 cm! et 1735 cm-! dans les spectres des fibres Alfa traitées
(ATAF31, ATAF35 et ATAF324) par rapport aux fibres Alfa non traitées, ce qui correspond
a une ¢limination partielle de la lignine et de I'hémicellulose. De méme, les deux pics a 1640
cm™! et 1033 cm! pour les fibres (ATAF31, ATAF33 et ATAF324) ont été réduits en raison

de I'¢limination du composant hémicellulose [4, 7].
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Figure 38 : Spectre FTIR des fibres Alfa non traitées et traitées a 3% pendant (1, 3, 5, 24h).

4) Test IRTF des fibres Alfa traitées avec 4% de NaOH pendant (1, 3, 5 et 24h)

La figure 39 présente les différentes caractéristiques spectrales observées sur les
fibres Alfa traitées avec une concentration de 2% d’hydroxyde sodium pendant des durées (1,
3, 5 et 24 h), ainsi que des fibres Alfa non traitées. On constate une réduction de l'intensité du
pic @ 3321 cm! dans les spectres des fibres Alfa traitées (ATAF4 3, ATAF45, ATAF424) par
rapport aux fibres Alfa non traitées, ce qui est attribué a la diminution des groupements
hydroxyles (-OH) [1]. De méme, les deux pics 2 2913 cm™! et 2840 cm! ont été réduits dans
les spectres des fibres Alfa traitées (ATAF41, ATAF43, ATAF45) en raison de l'effet du
traitement.

Un autre pic a 1735 cm™! est observé, mais il disparait dans les fibres Alfa traitées
(ATAF43, ATAF45, ATAF424), ce qui est causé par 1'hydrolyse partielle de I'hémicellulose
en milieu alcalin [4]. Le pic a 1033 cm™! est réduit dans les fibres Alfa traitées (ATAF43,
ATAF45) par rapport aux fibres Alfa non traitées, ce qui peut étre attribué a la dissolution
partielle de la lignine, des cires et des pectines. De plus, un petit pic situé autour de 1257 cm*!

a également diminu¢ dans les fibres Alfa traitées (ATAF43, ATAF45, ATAF424) [2, 5].
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Figure 39 : Spectre FTIR des fibres Alfa non traitées et traitées a 4% pendant (1, 3, 5, 24h).

5) Test IRTF des fibres Alfa traitées avec 5% de NaOH pendant (1, 3, 5 et 24h)

La figure 40 présente les caractéristiques spectrales observées sur les fibres Alfa

traitées avec une concentration de 5% d'hydroxyde de sodium pendant différentes durées

(1, 3, 5 et 24 heures), ainsi que sur les fibres Alfa non traitées. L'intensité¢ des deux pics a

1257 cm™ et 1735 cm! observés dans les spectres des fibres Alfa traitées (ATAFS51,

ATAF53, ATAF524) diminue par rapport aux fibres Alfa non traitées, ce qui est di a

I'élimination partielle de la lignine et de 1'hémicellulose. De méme, les deux pics a

3321 cm! et 1033 cm! sont réduits pour les fibres Alfa traitées (ATAF51, ATAF53,

ATAF524) en raison de 1'¢élimination des composants d'hémicellulose [6, 7]. En

conclusion, on peut dire que la concentration du traitement alcalin et la durée du

traitement des fibres Alfa entrainent la dissolution de certains composants des fibres,

notamment la lignine et les hémicelluloses [4, 7, 8].
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Figure 40 : Spectre FTIR des fibres Alfa non traitées et traitées a 5% pendant (1, 3, 5, 24h).
IV.2.2. Diffraction des Rayons X (DRX)

Les effets de la modification de la structure cristalline des fibres Alfa ont été étudiés
en utilisant la technique de diffraction des rayons X (DRX) a différentes durées de traitement
(1, 3, 5, 24 heures) et avec différentes concentrations de solution alcaline de NaOH (1, 2, 3, 4

et 5 %).

1) DRX des fibres Alfa traitées avec 1% de NaOH pendant (1, 3, 5 et 24h)

La figure 41 montre les diffractogrammes de rayons X de la fibre Alfa traitée par
NaOH a 1 % pendant 1, 3, 5 et 24 h. Le tableau 11 indique les valeurs de l'indice de
cristallinité calculé selon la méthode Segal [18]. Les valeurs de l'indice de cristallinité des
fibres Alfa ont montré une amélioration apres le traitement. L'échantillon (ATAF15) a
présenté le plus haut indice de cristallinité, soit 34 %, ce qui correspond a une augmentation
de 19 % par rapport a la fibre Alfa non traitée. Ces résultats indiquent également que le temps
de traitement a un effet positif et augmente l'indice de cristallinit¢ (Crl), atteignant son
maximum aprés 5 heures de traitement a une concentration de 1 %. Cette augmentation
pourrait étre attribuée a I'élimination des hémicelluloses amorphes des fibres [4, 7, 8] ou
éventuellement a un réarrangement des régions cristallines pour conférer aux fibres des
propriétés plus cristallines [11, 12]. Cependant, apres 5 heures, 1'indice de cristallinité diminue
probablement en raison des dommages causés par le traitement alcalin aux fibres, ce qui

entraine une diminution de l'indice de cristallinité a long terme [4, 7].
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Figure 41 : Diffractogrammes de rayons X de fibres Alfa non traitées et traitées a 1% pendant
(1, 3, 5 et 24h).

Tableau 11: Indices cristallin des fibres Alfa non traitées et traitées a 1% pendant (1, 3, 5 et

24h).
Matériel UTAF ATAF11 ATAF13 ATAF15  ATAFI124
1 002) 430 444 1091 1071 1135
Lam 312 295 748 707 766
Crl % 27,7 33.5 31.4 34 32.5

IV.2.3. Analyse thermogravimétrique (ATG)
1) ATG des fibres Alfa traitées avec 1% de NaOH pendant (1, 3, 5 et 24h)

Une analyse thermogravimétrique a ¢été réalisée afin de comparer les effets des
traitements sur la stabilité thermique des fibres Alfa [12]. La figure 46 représente les courbes
de stabilité thermique des fibres Alfa traitées a une concentration de 1 % pendant différentes
durées (1, 3, 5, 24 heures) et des fibres Alfa non traitées. On observe trois régions de perte de
masse. Dans la premiere zone, entre 25 et 100 °C, les fibres Alfa traitées et non traitées
perdent une petite quantité de masse, correspondant a 1'évaporation des molécules d'eau. Cette
observation a également été rapportée par plusieurs auteurs [13, 14]. La deuxiéme région se
situe entre 200 et 290 °C, ou les fibres Alfa non traitées commencent a se décomposer vers

205 °C, tandis que les fibres Alfa traitées commencent a se décomposer autour de 220 °C et
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230 °C, respectivement. La dégradation des fibres peut étre attribuée a la dégradation des

hémicelluloses [8, 15]. La décomposition dans la troisieme zone, entre 290 et 400 °C, est

associée a la dégradation de la cellulose et de la lignine [13]. Il est important de souligner que

les températures sont plus élevées pour les échantillons (ATATF11, ATATF13, ATAF15)

comme indiqué le tableaul6. Ces résultats indiquent clairement une amélioration du

comportement thermique des fibres Alfa traitées au NaOH a différents de temps.

Perie de masse (%)

100

a0
Température {*C)

200

Figure 46 : Courbes thermogravimétriques de fibres Alfa non traitées et traitées a 1% pendant

(1,3, 5 et 24h).

Tableau 16 : Valeurs des parameétres de dégradation thermique de la fibre d’Alfa non traitées

et traitées a 1% pendant (1, 3, 5 et 24h).

Matériel UTAF ATAF11 ATAF13 ATAF15 ATAF124
Ta(°C) 205 220 225 223 213
T«(°C) 359 361 366 368 363
Perte de masse

a Tamax (%) 60,1 58,2 50,1 51,3 61,1
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IV.2.4. Caractérisation morphologique des fibres Alfa par microscopie électronique a
balayage (MEB)
1) Test MEB des fibres Alfa traitées a 1% pendant 1 et 24h

D'apres la Figure 51(a), on observe que la surface des fibres d'Alfa non traitées est
recouverte d'une couche de mati¢re présentant une texture irrégulieére non cellulosique qui
peut étre une couche de lignine, d'hémicellulose et de cire [4, 17]. En revanche, apres le
traitement des fibres d'Alfa par la soude, on remarque que la surface des fibres traitées devient
nette et rugueuse (Figure 51(b), (c)). Le traitement alcalin des fibres entraine 1'élimination des
composants non cellulosiques et crée une surface plus rugueuse [17]. Cette rugosité favorise
une meilleure adhérence entre la matrice et les fibres, ce qui se traduit par de bonnes
propriétés mécaniques. Cependant, il convient de noter que les fibres ont montré une
détérioration lorsqu'elles ont été traitées avec une solution de NaOH a une concentration de
1% pendant 5 h.

Les images présentées dans la Figure 51(c) révelent une détérioration des fibres suite
a un traitement prolongé avec une solution de NaOH a une concentration de 1% pendant 24 h.
Ces observations confirment que I'augmentation de la durée du traitement affaiblit les fibres,

ces résultats concordent avec les conclusions précédentes obtenues par Mouhoubi et al. [4].

Figure 51 : Micrographies de la fibre Alfa : (a) fibre Alfa non traitée, (b) fibre Alfa traitée
ATAF 15, (c) fibre Alfa traitée ATAF124.
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2) Test MEB des fibres Alfa traitées a 5% pendant 1, 5 et 24h

D'apres la Figure 52, on observe que la surface des fibres d'Alfa, aprés le traitement
par la soude a 5%, devient nette et rugueuse par rapport aux fibres d'Alfa non traitées (Figure
52(b), (c)). Le traitement alcalin des fibres entraine l'élimination des composants non
cellulosiques et crée une surface plus rugueuse [17]. Cette rugosité favorise une meilleure
adhérence entre la matrice et les fibres, ce qui se traduit par de bonnes propriétés mécaniques.
Cependant, il convient de noter que les fibres ont montré une détérioration lorsqu'elles ont été
traitées avec une solution de NaOH a une concentration de 5% pendant 1 et 5 heures. Les
images présentées dans la Figure 52 (f) révelent une détérioration des fibres suite a un
traitement prolongé avec une solution de NaOH a une concentration de 5% pendant 24 heures.

Ces observations confirment que l'augmentation de la durée du traitement affaiblit les fibres

[4].

Figure 52 : Micrographies de la fibre Alfa : (a) fibre alfa non traitée, (b) fibre Alfa traitée
ATAFS55, (c) fibre Alfa traitée ATAF524(d), (f) fibre Alfa traitée ATAFS1.

64



Chapitre IV Résultats et discussions

IV.3. Effet du traitement alcalin sur les propriétés mécaniques des composites

IV.3.1. Test de flexion a trois points

1) Test de flexion a trois points des fibres Alfa traitées avec 1% de NaOH pendant
(1, 3,5 et 24h)

L’effet de traitement alcalin des fibres Alfa sur la résistance de flexion a trois
points des composites est représenté dans la figure 53, on remarque une augmentation de
la résistance de flexion pour les composites ATAF15/UP, ATAF124/UP respectivement
par rapport au composite non trait¢ UTAF/UP. Méme remarque ont été observé par Kabir
et al.[18] qui ont étudié 1'effet de 1'alcalinisation, sur les composites de polyester renforcés
de fibres de chanvre. Car parmi tous les traitements, les composites de fibres de chanvre
traités a (8% de NaOH ont montré la meilleure résistance a la flexion et le meilleur
module par rapport aux composites non traités et aux autres composites traités
chimiquement. Mais 1'échantillon ATAF124/UP de composites de fibres Alfa traitées par
NaOH présente une résistance a la flexion plus élevée, c'est-a-dire valeur maximale est
55,32 MPa avec un taux d’augmentation de 21,6 % par rapport au composite (UTAF/UP)
et d’autre composites. Cela indique que le temps de traitement alcalin de fibres Alfa
¢limine une certaine quantité de lignine, d’hémicellulose et d’autres impuretés, permet le
détachement et leur réorganisation le long de I’axe principal de la fibre donnant lieu une
structure plus rigide. Ainsi que le traitement alcalin rend la surface de la fibre rugueuse et

améliore la force d'adhérence de la fibre avec la matrice [2, 19, 20].
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Figure 53 : Résistance a la flexion des composites UP/fibres d’Alfa non traitées et traitées a
1% pendant (1, 3, 5 et 24h)

L'effet du traitement alcalin des fibres Alfa sur le module de flexion a trois points des
composites est représenté dans la figure 54. Nous observons une amélioration du module de
Young pour tous les composites ATAF15/UP et ATAF124/UP par rapport au composite
UTAF/UP qui a une valeur de 1,64 GPa. La valeur maximale est de 4,8 GPa pour les
composites ATAF15/UP et ATAF124/UP, ce qui représente une augmentation de 66,6 % par
rapport au composite non trait¢ UTAF/UP. Le traitement alcalin a amélioré l'interaction fibre-
matrice en ¢éliminant la lignine et 1'hémicellulose, ce qui a conduit a une meilleure
incorporation des fibres dans la matrice [22]. Ces résultats sont similaires a ceux de Benyahia
et al. [23], Nor Azowa et al. [2], Hashime et al. [24], et Williams et al. [25], qui ont également

attribué cette augmentation de la force de liaison entre la fibre et la matrice [2, 26].
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Figure 54 : Module en flexion des composites UP/fibres d’Alfa non traitées et

Traitées 1% pendant (1, 3, 5 et 24h).

module en flexion (GPa)

IV.3. 3. Caractérisation morphologique des composites UP/Alfa par microscopie

électronique a balayage (MEB)

La Figure 73 présente des photos MEB des surfaces de rupture des composites
¢tudiés. La figure 73(a) présente la photo MEB du composite de fibres non traitées. On
observe un faible découlement entre la fibre et la matrice, ce qui est dii a une faible adhésion a
l'interface (fibre/matrice). Cependant, pour 1'échantillon ATAF55/UP, il est remarquable que

le composite (Figure 46(b)) présente moins de décollement des fibres et une bonne adhésion
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entre la fibre et la matrice. Cette observation peut contribuer a une meilleure absorption des
contraintes, ce qui se traduit par une résistance accrue a la flexion. On peut également
remarquer une diminution des cavités présentes a la surface de rupture des composites de
fibres traitées par rapport aux composites de fibres non traitées. Cette réduction peut étre
attribuée a une meilleure liaison interfaciale entre les fibres Alfa et la matrice, ce qui réduit
l'extraction des fibres [7]. Toutefois, apres un temps de traitement de 24 heures, on remarque
une certaine fragilit¢ des fibres (figure 46(c)), ce qui se traduit par une diminution des

propriétés de flexion.

Figure 73 : Micrographies MEB des composites :
(a)  UTAF/UP, (b) ATAF55/UP, (c) ATAF524/UP.
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Conclusion Générale

Les fibres naturelles sont d'un grand intérét pour les chercheurs car elles peuvent étre
utilisées comme alternatives aux fibres synthétiques utilisées pour renforcer les polymeres.
Bien que les fibres naturelles présentent des aspects positifs tels que leur faible cout, leur
faible densité et leur caractére respectueux de l'environnement, elles ne sont cependant pas
enticrement exemptes de difficultés pouvant limiter leur utilisation dans les matériaux
composites. Par exemple, elles ont une forte capacitée d'absorption d'eau, ce qui entraine une
faible adhérence entre elles et la matrice polymérique, affaiblissant ainsi les propriétés
mécaniques des composites. L'objectif de cette étude est de préparer des matériaux
composites a base de polyester insaturé ortho phtalique renforcé par des fibres Alfa
appropriées pour la région Msila. Afin d'améliorer I'efficacité mécanique, nous avons traité les
fibres avec une solution de soude a différentes concentrations (1 %, 2 %, 3 %, 4 % et 5 %) et

pendant différentes durées de traitement (1 heure, 3 heures, 5 heures, 24 heures).
Echantillon 1 : concentration 1 % pendant (1, 3, 5, 24 heures)
Echantillon 1 : concentration 2 % pendant (1, 3, 5, 24 heures)
Echantillon 1 : concentration 3 % pendant (1, 3, 5, 24 heures)
Echantillon 1 : concentration 4% pendant (1, 3, 5, 24 heures)
Echantillon 1 : concentration 5 % pendant (1, 3, 5, 24 heures)

Le but de ce traitement est d'améliorer l'efficacité mécanique du matériau composite préparé
afin d'améliorer I'adhérence. Grace a notre ¢tude, nous pouvons tirer les observations sui-
vantes :

- Les tests infrarouges ont montré que le temps de traitement alcalin de la fibre Alfa a contri-

bué a I'¢limination d'une partie de I'hémicellulose et de la lignine.

- Le test de diffraction des rayons X a montré que l'indice de cristallinité, selon 1'équation de
Ségal, aurait augmenté suite a un traitement alcalin, avec une valeur maximale de 40,2 % dans
les fibres traitées avec une concentration de 5 % pendant 5 heures (ATAFSS), par rapport aux
fibres non traitées.

- test thermogravimétrique ATG a montré que le traitement alcalin provoque aussi une aug-
mentation de la température de début de dégradation et par conséquent une amélioration de la

stabilité thermique des fibres d’Alfa. La température de mise en ceuvre des composites a base
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des fibres d’Alfa ne doit donc pas excéder 210°C pour les fibres d’Alfa non traitées et 230°C
pour les fibres traitées.

- Le test de flexion des échantillons montre que la meilleure résistance a la flexion est
observée pour le composite trait¢ avec une concentration de 5 % pendant 5 heures
(ATAF55/UP), avec une valeur de 64,73 MPa, soit une augmentation de 32,9 % par rapport
aux composite renforcés avec des fibres non traitées. En ce qui concerne le module de flexion,
nous obtenons la valeur maximale pour le méme échantillon, soit 5,2 GPa, ce qui représente

une augmentation de 68 %.

- Les micrographies MEB ont révélé une augmentation de la rugosité des fibres traitées par
rapport a celles non traitées, grace a I'¢limination des constituants non cellulosiques. Ceci est
confirmé par les mesures de teneur en cellulose, hémicellulose et lignine.

Les micrographies MEB des composites renforcés par des fibres d'alfa traitées et non
traitées ont clairement montré une rupture de la fibre plutét qu'un glissement hors de la
matrice dans le cas des fibres traitées, ce qui indique une meilleure résistance de la fibre a
l'adhérence du polyester, entrainant ainsi une amélioration des propriétés mécaniques de ces
composés. C'est le contraire de ce qui est observé dans le cas des composites renforcés par des
fibres non traitées.

A travers cette étude, on peut dire que le comportement mécanique des matériaux
composites préparés est li¢ a la concentration de soude utilisée pour le traitement, ainsi au
temps de traitement. Ces deux facteurs peuvent jouer un role important dans I'amélioration de
l'interaction entre la matrice polymérique et le renfort (fibre), et si nous pouvons choisir la
meilleure condition de temps et de concentration.

Enfin, les composites préparés, renforcés par les fibres végétales, sont des composites

prometteurs a l'avenir, afin de remplacer les composites renforcés par les fibres synthétiques
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