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Résumé : Dans ce travail, nous avons étudié les effets des modifications chimiques de
surface des fibres de grenade sur les comportements physico-mécaniques des composites
polyester/fibore de grenade ont été étudiés. Une résine polyester insaturée, du type ortho-
phthaliqgue (RPE), a été utilisée comme matrice. La surface des fibres de grenade a été modifiee a
laide d’un traitement chimique , a savoir I’ hydroxyde de sodium (NaOH) , afin d'améliorer la
compatibilité¢ entre la fibre de grenade et la résine RPE. Les propriétés mécaniques des
composites ont été caractérisées par essais de traction, résistance aux chocs et dureté. Des tests
d'absorption d'eau ont été réalisés sur les matériaux composites par immersion dans l'eau distillée
a 25°C. Les composites ont été préparés par moulage au contact. D'aprés les résultats
expérimentaux, il y a eu une augmentation de la résistance mécanique. La modification chimique
a la surface des fibres de grenade a également réduit le coefficient de diffusion et la quantité
maximale d'eau absorbée par ces fibres.

Mots-clés : Résine polyester insaturée, fibres de grenade, matériaux composites, propriétés
mécaniques et analyses physiques.
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Abstract : In this work, we studied the effects of surface chemical modifications of pomegranate
fibers on the physico-mechanical behaviors of polyester/pomegranate fiber composites were
studied. An unsaturated polyester resin, specifically an ortho-phthalic type (RPE), was used as
the matrix. The surface of the pomegranate fibers was modified using a chemical treatment,
namely sodium hydroxide (NaOH), to enhance compatibility between the pomegranate fibers
and RPE resin. The mechanical properties of the composites were characterized by tensile tests,
impact resistance tests, and hardness tests. Water absorption tests were conducted on composite
materials by immersion in distilled water at 25°C. The composites were prepared using contact
molding. Based on experimental results, there was an increase in mechanical strength. The
chemical modification at the surface of pomegranate fibers also reduced both the diffusion
coefficient and the maximum amount of water absorbed by these fibers.

Keywords: Unsaturated polyester resin, pomegranate, materials composites, mechanical
properties, physicals analysis.
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INTRODUCTION GENERALE

INTRODUCTION GENERALE :

L'idée d'associer deux composants différents pour [l'élaboration de nouveaux matériaux a
propriétés améliorées n'est pas nouvelle. En effet, les besoins de plus en plus pressants et
grandissants en matériaux plus performants ont contraint 'homme a la recherche continue de
combinaisons intéressantes renfermant des constituants aux propriétés complémentaires, qui
associés, engendrent des caractéristiques attrayantes et indispensables. Ces matériaux,
désignés par le vocable composites, constituent actuellement une classe des plus privilégiées
aussi bien du point de vue applications industrielles que de celui des recherches académiques
et scientifiques [1].

Les matériaux composites ont été utilisés depuis des décennies. Leurs avantages par rapport
aux matériaux classiques resident dans leurs performances et leur légereté. Ces atouts ont
attré de nombreuses industries comme I'aérospatial, I'automobile, les infrastructures, le
sport...etc. Le développement des matériaux composites s’est fait de fagon évolutive mais
aussi révolutionnaire [2]. Habituellement les renforts des composites connus et frégquemment
utilisés sont les fibres de verre ou de carbone. Récemment, il est apparu d’autres renforts a
base de fibres naturelles et végétales notamment les fibres de grenade. Ces nouvelles
opportunités sont en cours de développement et d’utilisation dans divers domaines
d’applications [3].

Les composites a fibres végétales sont actuellement en forte expansion en raison notamment
de Tlintérét croissant que leur accorde Iindustrie automobile. Ces fibres presentent une
excellente alternative aux fibres de verre d’un point de vue environnemental en raison de leur
biodégradabilité et de leur combustibilité [4].

L’objectif de ce travail est I’élaboration d’un nouveau matériau composite a base de résine
polyester insaturée renforcé par un déchet agricole (I’écorce de grenade).

Le présent manuscrit comprend deux parties :

— La partie théorique de ce mémoire est consacrée a une synthese bibliographique sur les
composites, les constituants des matériaux composites, une genéralité sur les fibres végétale,
leur origine, classification, leur propriétés ainsi la composition chimique de I’écorce de
grenade et une généralité sur la résine polyester

— La partie expérimentale dans laquelle nous abordons la méthode utilisée pour la
préparation, traitement et caractérisation des fibres de grenade suivie par I’élaboration des
composites résine polyester /fibre de grenade , ensuite des essais mécaniques, physiques et
spectroscopique ont éte réalisée , a la fin une conclusion générale et perspective .
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I. .1. INTRODUCTION:

Le développement de nouveaux materiaux est dicté par les besoins des utilisateurs
(constructeurs), qui recherchent en permanence des matériaux plus performants, plus
économiques et plus durables. Les chercheurs, dans la majorité des cas, travaillent a optimiser
les solutions existantes. Cependant, dans certaines situations, ils sont contraints de repenser
enticrement la problématique et d’explorer la conception de "nouveaux matériaux". Il est
important de noter qu’il ne s’agit plus de découvrir de nouveaux matériaux a proprement
parler, mais plutot de créer de nouvelles combinaisons de matériaux. L’une des conséquences
de ces combinaisons est la réalisation d’un matériau composite, qui constitue le sujet de notre
étude.

I. .2.GENERALITE SUR LES MATERIAUX COMPOSITES :
Les matériaux composites possedent des avantages significatifs par rapport aux matériaux
traditionnels. 1ls se distinguent par leur Iégereté, leur résistance mécanique et chimique, leur
faible besoin en maintenance, ainsi que par leur grande liberté de conception. Grace a leurs
propriétés spécifiques, ils prolongent la durée de vie de nombreux équipements et renforcent la
sécurité en offrant une meilleure résistance aux chocs et au feu. De plus, ils assurent une
isolation thermique, phonique ou électrique selon les besoins. Leur capacité a alléger les
structures et a permettre la création de formes complexes multifonctionnelles enrichit les
possibilités de conception. Ces performances exceptionnelles trouvent des applications
mnovantes dans divers secteurs, notamment I'automobile, le batiment, I’électricité et les
équipements industriels.

I. .2.1. DEFINITION :

Un matériau composite resulte de lassociation de deux ou plusieurs matériaux de natures
differentes, qui se completent mutuellement pour former une matiere hétérogene dont les
performances globales surpassent celles des constituants pris individuellement.

L'intérét principal des matériaux composites réside dans leurs propriétés exceptionnelles. lls
présentent des avantages significatifs par rapport aux matériaux conventionnels et offrent de
nombreuses fonctionnalités avantageuses:

o Faible poids

. Excellente résistance a la fatigue

o Grande liberté de conception

o Entretien minimal

o Résistance limitée au vieillissement dd a 'humidité, a la chaleur et a la corrosion (sauf
pour laluminium et le carbone)

. Résistance aux produits chimiques, a Iexception des décapants de peinture qui
attaquent les résines

o Bonne isolation électrique

o Leur faible taux d'utilisation est dd a leur codt. [1]
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I. .2.2CONSTITUANTS DE MATERIAUX COMPOSITES :
En général, les composants principaux d'un matériau composite sont :

= La matrice.
= Le renfort.
= Les charges et les additifs. [1]

Matrice Charge

Renfort

Figure 1.1 : Matériau composite

l. 2.2.1 LA MATRICE :
La matrice sert a connecter les fibres du renfort entre elles et a distribuer les efforts. Dans de

nombreux cas, la matrice utilisée dans les matériaux composites est une résine polymére. Il
existe difféerentes familles de matrices :

Matrices
W lf
Organigue Minérales
, |
W v v \l/ i
Thermodurcissable || Thermoplastique Elastomere Céramique Metallique
W W W
Borures Carbures Nitrures

Figure 1.2 : Différentes familles de matrice [2]
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A. LES MATRICES ORGANIQUES :

A.l. Les Matrices thermodurcissables:
Les résines thermodurcissables possédent des proprietés mécaniques €levées, grace a un
traitement thermique ou physico-chimique, et se transforment en produits principalement
infusibles et insolubles. Ainsi, ces résines ne peuvent étre mises en forme quune seule fois.
Les principales résines thermodurcissables utilisées dans la fabrication des matériaux
composites, classées par ordre décroissant de tonnage, sont : les résines polyesters, les résines
de condensation et les résines époxydes. [3]
A.1.1.Types de matrices thermodurcissables:
A.1.1.1. Résines Polyesters :
Les résines polyesters sont les plus couramment utilisées, notamment dans [lindustrie navale.
On distingue deux principaux types de résines polyesters, qui servent de systemes standards
dans l'industrie des matériaux composites :

e La résine polyester orthophtalique (résine économique).

e La résine polyester isophtalique (offrant une meilleure résistance a l'eau). [4]

i tH
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Figure 1.3 : Résine Polyester [4]

La résine polyester est constituée d'un prépolymere de type polyester dissous dans du styréne.
L'ajout de styrene (jusqu'a des concentrations de 50 %) permet :

e De réduire la viscosité.
e De favoriser la réticulation des chaines du prépolymere polyester. [4]

A B A B8 o 8 A
S S S
A B A 8 A 8 A

Schemmtic Representation of Poliyester Resin (Curea)

Figure 1.4 : Résine Polyester [4]
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A.1.1.2. Résines Vinylesters :

Les résines vinylesters présentent une structure moléculaire similaire a celle des résines
polyesters, mais elles se distinguent par la position des sites réactifs, qui se trouvent a
I'extrémité des chaines.

Cela confére aux résines vinylesters une ductilité supérieure a celle des résines polyesters. De
plus, les vinylesters contiennent moins de groupements esters, ce qui leur confere une
meilleure résistance a l'eau et aux produits chimiques de maniere générale. [4]

L o C‘) —C R
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Eater Z1ups Schematic Reprosentation of Vinylester Resin (Cured)

Figure 1.5: Résine Vinylesters [4]

A.1.1.3.Résines Epoxydes :

Les résines époxydes figurent parmi les résines les plus performantes du marché, offrant des
propriétés  mécaniques  supérieures et une  excellente  résistance aux  agressions
environnementales. Elles se distinguent également par un faible retrait aprés cuisson.
Contrairement aux polyesters, les époxydes durcissent grace a une réaction entre la résine et
un durcisseur, souvent une amine, plutdt qu’'un catalyseur.

Points clés a respecter :

e [mportance d’un rapport de mé¢lange précis.
e Nécessité d’une homogéneité parfaite du mélange. [4]

A.1.1.4.Autres types de thermodurcissables :

e Phénolique : Offre une grande résistance au feu, de bonnes performances a haute
température, des propriétés mécaniques modérées, et une faible ductilité.

e Ester de cyanate : Utilisé principalement dans I’aéronautique, il se distingue par ses
excellentes propriétés diélectriques et sa stabilité thermique exceptionnelle, méme en
milieu humide.
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Polyuréthane : Se caractérise par une grande ductilite, des propriétés mécaniques
limitées, et utilise un durcisseur classique a base d'isocyanate .

Polybismaléimide : Employé dans [I'aéronautique, il présente une remarquable
stabilité thermique, avec une résistance allant jusqu'a 230°C en milieu humide et
250°C en milieu sec. [4]

A.2.Les matrices thermoplastiques:

Les résines thermoplastiques se caractérisent par des propriétés mécaniques limitées. Elles
sont solides et nécessitent une transformation a des températures trés élevées. Parmi les types
courants, on trouve : [5]

Le polychlorure de vinyle (PVC),
Le polyéthylene,

Le polystyréne,

Le polycarbonate,

Le polyamide.

Tableau 1.1 : les principales propriétés des thermodurcissables et thermoplastiques [2]

Matrices Thermodurcissables Thermoplastiques

Etat de base Liguide visqueux a Solide prét a 'emploi
polymériser

Stockage matiere de | Réduit lHlimité

base

Mouillabilité des renforts | Aisée Difficile

Moulage Chauffage continu Chauffage+refroidissement

Cycle Court Long

Tenue au choc Limitée Assez bonne

Tenue thermique Meilleur Réduite

Chute et déchets Perdus Recyclables
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A.3. Les résines thermostables :
Les résines thermostables se caractérisent principalement par leurs excellentes performances
thermiques. Elles sont particulierement développées et utilisées dans des secteurs exigeants
tels que I'aéronautique et 'exploration spatiale. [2]

» Principales caractéristiques mécaniques des résines :

Tableau 1. 2 : Propriétés mécaniques des résines [1] .

Polyester Epoxyde Phénolique | Polyamide Aluminium
er en traction (%) 2-5 2-5 2.5 - -
p (Kg/md) 1200 1100 — 1500 1200 1130 2630
or en traction (MPa) 50 - 80 60— 80 400 70 358
E en traction (GPa) 28-35 3-5 30 69

B. LES MATRICES MINERALES :

Il existe deux types de matrices minérales, utilisees dans de nombreuses industries grace a
leurs propriétés uniques :

B.1. Les matrices métalliques :

La température maximale d’utilisation des polyméres étant relativement basse, et le carbone
risquant de s’oxyder au-dela de 500°C, il devient parfois nécessaire de se tourner vers des
matrices offrant une meilleure inertie chimique & haute température. Certains métaux et
aliages métalliques peuvent répondre a ces exigences, justifiant I'emploi de matrices
métalliques dans certaines conditions spécifiques :

. Propriétés mécaniques supeérieures,

o Résistance accrue aux attaques de certains solvants,

o Capacité a supporter des températures élevées,

o Comportement mécanique non parfaitement élastique,
o Augmentation du poids global du composite. [6]

B.2. Les Matrices Céramiques :

Les céramiques, grace a leurs propriétés intrinseques (réfractaire, rigidité, résistance
mécanique et excellente stabilité chimique), sont potentiellement adaptées pour jouer le role
de matrice dans les matériaux composites. Dans ce contexte, les fibres de renfort ont pour
objectif principal d'améliorer la ténacité de ces matrices ainsi que leur résistance aux chocs
thermiques. [6]

. .2.2.2. LE RENFORT :




CHAPITRE I: LES MATERIAUX COMPOSITES

Les renforts permettent d'augmenter la résistance mécanique a la traction et la rigidité des
matériaux composites, et se présentent sous forme de filaments (fibres organiques ou
inorganiques). [1]

l. .2.2.2.1. Différents types de renfort :

Les renforts les plus couramment utilisés se présentent sous forme de fibres ou de formes
dérivées et constituent généralement une fraction volumique comprise entre 0,3 et 0,7 dans le
matériau composite. Ces renforts fibreux sont disponibles sous diverses formes commerciales :

o Sous forme de roving (fils, méches, etc.) : le roving est un assemblage de fils paralleles
regroupés sans torsion.
o Sous forme de tissus (taffetas, toiles, serge, etc.) : le tissu est créé par I’entrecroisement

perpendiculaire de rovings. Les tissus de roving peuvent atteindre un poids allant jusqu’a 800
g/me.

J Sous forme de mat (a fil coupé ou continu) : le mat est constitué d’un matelas de fils
coupés ou continus, enduits de plastique et agglomérés a I'aide d’un lant soluble rapidement
ou lentement dans la résine. [1]
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a)—Roving de verre.
b) —Tissu de verre.

c) — Mat de verre.

Figure 1.6 : les différentes formes des renforts fibres de verre. [1]
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l. .2.2.2.2.Différentes natures de renforts :
[ Renfort ]
J/ \
[ Oroanigues 7—[ IMOTEAnicue ]
Aramides ]
Polyesters ]
[ Wepetaux [ Mineraux ]
—[ Cotton /’\
—[ Bois [ Metalligue ] [ Ceramiqgue ]
Papier Werre CIDE ]
'—4 Jute Bourre ]

Carbone ]

Figure 1.7 : Différentes familles de renfort.

La forme la plus couramment utilisée pour les renforts est la forme fibreuse. Les fibres de
verre et de carbone, en raison de leurs excellentes propriétés, ont largement été exploitées dans
lindustrie. [1]

> Les fibres de verre :

Les fibres de wverre représentent actuellement le type de renfort le plus utilisé dans les
composites (plus de 95%). Elles offrent un excellent compromis entre colt et performances,
avec : Une bonne adhérence, De bonnes propriétés mécaniques (bien que moindres comparées
a celles des fibres de carbone),Des propriétés d'isolation électrique adaptées a de nombreuses
applications. Cependant, leur faible module d’¢lasticit¢ et leur densité, plus ¢€levée que celle
des fibres de carbone, limitent leur utilisation dans la fabrication de piéces structurales,
comme en aéronautique. [1]

Les fibres de wverre sont produites a partir d’oxydes minéraux (silice, alumine, chaux,
magnésie, oxyde de bore, etc.). On distingue plusieurs types de fibres de verre, selon leur
composition et leurs propriétés spécifiques : [1]

Verre E : Usage général avec de bonnes propriétés électriques.
Verre D : Excellentes propriétés diélectriques, idéal pour I'électronique (circuits imprimés).

Verre C : Résistance chimique élevée, adapté aux couches superficielles des structures
exposees a des environnements chimiques agressifs.

Verres R et S : Haute résistance mécanique, congus pour les pieces structurales.
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Les fibres de verre de type E sont les plus couramment utilisées. Le tableau suivant présente
les compositions typiques des verres E, D et R.

> Les fibres de carbone :

Les fibres de carbone sont fabriquées a partir d’un polymere de base appelé précurseur, qui se
présente sous forme de fibres orientées et réticulées. Le précurseur le plus couramment utilisé
est le Polyacrylonitrile (PAN). [1]

Caractéristiques principales :

e Propriétés mécaniques exceptionnelles : Les fibres de carbone offrent une résistance
mécanique élevée, combinée a une faible masse volumique (généralement inférieure a
2000 kg/mg).

o Excellente tenue en température : Elles résistent trés bien aux hautes températures
dans une atmosphére non oxydante.

e Sensibilit¢é a oxygene : Les fibres de carbone commencent a se dégrader en présence
d’oxygene des 400°C. Pour des applications en atmosphére oxydante, notamment dans
le domaine spatial, elles sont recouvertes d’une couche protectrice anti-oxydante.

e Résistance aux chocs limitée : Elles présentent une faible résistance aux impacts, ce
qui peut étre un inconvénient dans certaines applications.

e Colt élevé : En raison de leur prix, les fibres de carbone sont principalement réservées
aux applications structurelles exigeant des performances élevées.

Optimisation des propriétés :

Pour améliorer la liaison entre les fibres de carbone et la résine, un traitement de surface est
appliqué. Ce traitement est suivi d’un procédé d’ensimage textile-plastique, facilitant
I'accrochage de la matrice aux fibres.

Gréce a leurs propriétés uniques, les fibres de carbone sont largement utilisées dans des
secteurs tels que I'aéronautique, I'aérospatial et 'automobile de haute performance. [1]

» Les autres fibres :

Les autres fibres sont peu utilisées, car leurs performances sont généralement inférieures a
celles des fibres de verre et de carbone. Voici quelques exemples : [1]
1. Les fibres d’aramide (Kevlar) :
Avantages :
e Excellente résistance aux chocs, a limpact et a l'abrasion.
Inconvénients :
e Faible résistance a la compression, a la flexion et au flambement.
e Sensibilité au cisaillement interlaminaire, en raison d'une adhérence médiocre a
moyenne entre la matrice et les fibres.
2. Les fibres naturelles :
Exemples : Chanvre, lin.
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Avantages :
e Bonnes propriétés mécaniques, avec un module de Young pouvant approcher celui des
fibres de verre.
e Colt modeste et aspect écologique, étant des produits naturels.
Inconvénients :
e Production non industrialisée.
ela qualitt et la quantitt des fibres dépendent fortement des conditions
environnementales.
e Difficulté a calibrer et a manipuler ces fibres dans des processus industriels.
Malgré leurs limitations, les fibres naturelles sont prometteuses pour des applications ou
laspect écologique est une priorité, tandis que les fibres d’aramide sont privilégiées dans des
contextes nécessitant une grande résistance aux impacts.
l. 2.2.3. ADHESION FIBRE-MATRICE :

L'adhésion entre les fibres et la matrice joue un réle crucial dans le renforcement des
composites a fibres cellulosiques. Lorsque qu'une force est exercee, les contraintes ne
s'appliquent pas directement aux fibres, mais d'abord a la matrice. Pour obtenir des composites
dotés d'excellentes propriétés mécaniques, il est essentiel que la contrainte soit efficacement
transferée de la matrice aux fibres. Cela nécessite une interaction et une adhésion optimales
entre les fibres et la matrice.

Une bonne adhésion fibre-matrice dépend principalement de la capacité de la matrice a
mouiller les fibres. La mouillabilit¢ (ou mouillage) décrit la relation physique entre un liquide
et un solide en contact, et elle est déterminante pour assurer une interface solide entre les deux
composants.

Il convient de rappeler que l'étude des interactions entre un solide et un liquide constitue l'une
des methodes permettant de caractériser la surface du solide. Cette approche aide également a
prévoir son aptitude a établir des liaisons avec d'autres matériaux. [11]

Robin et ses collaborateurs : se sont penchés sur le renforcement du polyéthylene recyclé a
laide de fibres de bois ayant subi un traitement thermique sous atmosphere contrdlée. Les
composites obtenus présentent des propriétés améliorées avec l'augmentation du taux de
fibres, en particulier lorsque ces dernieres sont traitées. Les caractéristiques telles que la
résistance en flexion, la résiience et P'adhésion entre la matrice et les fibres sont
significativement supérieures a celles des composites contenant des fibres de bois non traitées.
[12]

Razid et ses collaborateurs : ont exploré I'influence de différents agents de couplage et de la
modification chimique de la surface des fibres de bois sur les liaisons interfaciales
polyéthylene/fibres. Pour cela, I'hydroxyde de sodium et I'acide sulfurique ont été utilisés
comme modificateurs de surface. Parmi les agents de couplage testés figurent e
vinyltriméthoxysilane, le 3-méthacryloxypropyltriméthoxysilane et le 3-
glycidoxypropyltriméthoxysilane.
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Les résultats montrent que I'hydroxyde de sodium améliore I'adhésion interfaciale, tandis que
les agents de couplage augmentent les liaisons d’interface. Parmi eux, le meilleur effet a été
obtenu avec le vinyltriméthoxysilane, offrant une performance optimale pour renforcer les
composites. [13]

. .2.2.4. LES CHARGES :
On appelle communément "charge” toute substance inerte, qu'elle soit d'origine minérale ou
végétale, qui, lorsquelle est ajoutte a un polymere de base, permet de modifier
significativement ses propriétés mécaniques, électriques ou thermiques, d'améliorer l'aspect de
sa surface, ou simplement de réduire le colt de production du matériau final.
Contrairement aux matieres thermoplastiques, les matieres thermodurcissables intégrent
systématiquement des charges de nature et de forme diverses, souvent en proportions élevées
pouvant atteindre jusqu’a 60 % en masse.
Pour un polymere donné, le choix d'une charge dépend des modifications souhaitées sur le
produit fini. Cependant, de maniere générale, les substances utilisées comme charges dans les
matieres plastiques doivent répondre a plusieurs criteres, notamment : [7]

e Compatibilité avec la résine de base.

e Bonne mouillabilité.

e Uniformité en termes de qualité et de granulométrie.

e Faible abrasivité.

e Co(t réduit.

I. 2.3. CLASSIFICATION DES MATERIAUX COMPOSITES :

l. 2.3.1.Selon la géométrie :

Les composites sont généralement classés en deux grandes catégories en fonction de la forme
de leurs constituants : composites particules et ceux a de fibres, composites structuraux.

A) Composites a fibres :

Un matériau est qualifié de “composite a fibres" lorsque le renfort est présent sous forme de
fibres. Ces fibres peuvent étre continues ou discontinues, telles que des fibres coupées ou
courtes. L'organisation et [orientation des fibres permettent d’ajuster précisément les
propriétés mécaniques des matériaux composites, offrant ainsi la possibilité de concevoir des
matériaux allant de fortement anisotropes a isotropes dans un plan. [7]

B) Composites a particules :

Un matériau composite se dit a "particules” lorsque le renfort se trouve sous forme de
particules. Une particule, par opposition aux fibres, ne possede pas de dimension privilégiée.
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
labrasion, la diminution du retrait, réduction du prix sans diminution des caractéristiques
etc.[7]
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l. .2.3.2.Selon la nature de constituant :
En fonction de la nature de la matrice, les matériaux composites se repartissent en trois
grandes catégories : les composites a matrice organique, a matrice métallique et a matrice
minérale. Chaque type de matrice peut étre combiné avec divers renforts. Cependant, seules
certaines associations spécifiques sont actuellement exploitées dans les applications
ndustrielles, tandis que d’autres sont encore en cours de développement dans les laboratoires
de recherche. Parmi ces composites, on peut mentionner : [7]

. .2.3.2.1.Composites a matrice organigues :
Ces matériaux sont utilisés avec :

e Des fibres minérales : telles que le verre, le carbone, etc.

e Des fibres organiques : comme le Kevlar, les polyamides, etc.

e Des fibres métalliques : notamment le bore, l'aluminium, etc.

I. .2.3.2.2. Composites a matrice métallique :
lls sont employés avec :

e Des fibres minérales : telles que le carbone ou le carbure de silicium (SiC).

e Des fibres métalliques : comme le bore.

e Des fibres métallo-minérales : notamment les fibres de bore revétues de carbure de

silicium (BorSiC).

I .2.3.2.3. Composites a matrice minéerale :

e Des fibres métalliques : comme le bore.

e Des particules métalliques : tels que les cermets.

e Des particules minérales : comme les carbures, les nitrures, etc.
Les matériaux composites a matrice organique sont limités a des températures ne dépassant
pas 200 a 300 °C. En revanche, les composites a matrice métallique ou minérale sont adaptés a
des conditions thermiques plus élevées, atteignant jusqu'a 600 °C pour une matrice métallique
et jusqu'a 1000 °C pour une matrice céramique. [7]
l. .2.4. ARCHITECTURE DES MATERIAUX COMPOSITES :
l. .2.4.1.Monocouches :
Les monocouches constituent les éléments de base des structures composites. Elles sont
composées de fibres unidirectionnelles disposées dans le plan médian et encastrées dans une
matrice polymere. Ces monocouches se distinguent par le type de renfort utilisé : fibres
longues (quelles soient unidirectionnelles ou non), fibres ourtes, ou sous forme de tissus ou de
rubans. [8]




CHAPITREI : LES MATERIAUX COMPOSITES

/' ’f .’ . . - - ,’ _— ” " - r f - / ". " ', -
’I F, F ' 4 I ' 4 'ﬂ ” ‘I
S IS SIS S S S/
S 759705450 £ J J e o
' l’ l’ // /, ’ / l' l’ ' 4 / / t’
7 /S S ST y / ' &, 'y
!/ 'y, / S J 7 / / /
S5 SS / ' S J / 4
X0 g L7 L 44 £ J
Ph UD

Figure 1.8 : Couche de composite [8]

I. .2.4.2. Stratifiés :

Un stratifié désigne un matériau constitué d'un ensemble organisé de couches ayant des
orientations et des épaisseurs spécifiques, et composees de différents matériaux (voir figure 9).
Chaque couche d'un stratifié est souvent appelée une strate. Le type de stratifie est
généralement défini par la séquence d'empilement de ces couches, ce qui fournit de maniere
concise lorientation de chacune d'elles. L'avantage des composites stratifies réside dans leur
capacité a créer des matériaux aux propriétés mécaniques optimisées, permettant de répondre
plus efficacement aux contraintes spécifiques de la structure. [9]

Figure 1.9 : Constitution d'un stratifié [9]

l. .2.4.3.Sandwichs :

Les matériaux sandwich sont composés de deux semelles (ou peaux) de grande rigidité et de
faible épaisseur, qui entourent une ame (ou cceur) de forte épaisseur et de faible résistance.
Cette configuration permet de créer une structure a la fois légére et robuste. Le matériau
sandwich se distingue par sa grande légéreté, son excellente capacité d'isolation en flexion et

ses excellentes propriétés thermiques. [10]
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stratifié

Figure 1.10: Matériaux sandwiches a ames pleines [1] .

1.2.5.Mise en ceuvre des matériaux composites :

La plupart des techniques de fabrication impliquent la réalisation des pieces en matériaux
composites par l'application successive de couches intégrant a la fois une matrice et un renfort

[2].
I-2-5-1-moulage au contact :
e Principe

Ce procédé manuel permet de fabriquer des pieces en utilisant des résines thermodurcissables
a tempeérature ambiante et sans appliquer de pression. Les renforts sont disposes sur le moule,
puis imprégnés d'une résine liquide préalablement accélérée et catalysée. Une fois la résine
durcie, la piéce est démoulée et ses contours sont ajustés [10].

matnce matériau
e / composite

renfort

moule
rouleau

Figure 1.11 : Principe du moulage au contact [2].
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I-2-5-2- Moulage par projection simultanée :

e Principe
Ce proceédé, quil soit manuel ou robotisé, permet de fabriquer des pieces a partir de résines
thermodurcissables, sans pression et a température ambiante. La mise en ceuvre des matieres

premieres s'effectue a laide d'une machine appelée “machine de projection”, équipée de :

« Un dispositif combinant la coupe et la projection des renforts (fibres)
o Un ou deux pistolets permettant l'application simultanée de la résine [10].

résine

matériau
composite

strafifil ¢ ?
AN cope %

. ot —¥ &
stratifil résine %

M

P moule

Figure 1.12 : Principe du moulage par projection simultanée.
I-2-5-3- Moulage sous vide :
e Principe

Le moulage sous vide se réalise entre un moule et un contre-moule, qui peut étre rigide, semi-
rigide ou souple selon la technologie employée. Le renfort est positionné a Iintérieur du
moule, puis la résine catalysée est versée dessus. La pression exercée lors de la mise sous vide
permet de répartir la résine uniformément et d’imprégner le renfort. Alternativement, la résine
peut étre injectée grice a laspiration générée par le vide. Le tableau ci-dessous présente les
avantages et les inconvénients de cette technique de moulage sous vide [10] :
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Avantages Limits
- Deux faces lisses éventuellement gel-coatés. - Possibilite de forme plus.
- Qualité constante. réduite qu’au contact.
- Bonne cadence de production. - Mise au point parfois difficile.

- Nécessite peu de surface.

- Investissement tres modéré (moule, pompes a vide).

- Bonnes conditions de travail et d’hygi¢ne.

Tableau 1.3 : Les avantages et les inconveénients du moulage sous vide.

membrane (€lastomere)

pompe a vide
Fay

Figure 1 .13 : Moulage sous vide [2].
I-2-5-4- Moulage par projection de résine :
o Principe
Le moulage par injection de résine RTM (Resin Transfer Molding) consiste a déposer une

nappe de fibres (tissus ou mats) dans un moule hermétique, puis a injecter la résine a basse
pression [2].
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contre-moule

moule

Figure 1.14 : Principe de moulage par injection de résine [2].
I-2-5-5- Moulage par centrifugation :
e Principe

Procédé de moulage limité aux enveloppes cylindriques. Le renfort (fibres longues coupées) et
la résine sont déposés dans un moule cylindrique chauffé tournant a grande vitesse [10].

moule

renfort

Figure 1.15 : Principe de moulage par centrifugation [2].

I-2-6-principaux avantages et inconvenients des matériaux composites :

-Les composites sont préférés a d’autres matériaux parce qu’ils offrent des atouts liés a leur :
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e Légereté.
e Résistance a la corrosion et aussi a la fatigue.

e Insensibilit¢ aux produits comme les graisses, les liquides hydrauliques, les peintures
et les solvants.

e Possibilit¢ de prendre plusieurs formes, d’intégrer des accessoires et permettre la
réduction de bruit.

-Cependant certains inconvénients freinent leur diffusion :
e Les colts des matieres premiéres et des procédés de fabrication.
e La gestion des déchets engendrés et la réglementation de plus en plus stricte.
-L’industrie des matériaux composites doit donc ayjourd’hui relever certains défis tels que :
e La maitrise des émanations de produits organiques volatiles, par exemple le styrene.

e La maitrise des procédés de transformations et des performances des matériaux qui
sous-entend une trés bonne connaissance des constituants mis en place

e La mise en place de technologies et des filieres pour la gestion des déchets en fin de
vie qui est la partie la plus difficile a satisfaire en raison du caractere thermostable de
la plupart des composites.

De plus, dans ce dernier point, le recyclage est actuellement tres limité parce que le broyage
ou les autres procédés sont trés couteux et fournissent une matiere de faible qualité. Ces
inconvénients et défis a relever, ont poussé les chercheurs a orienter leurs recherches vers les
ressources renouvelables et biodégradables [14].

I-2-7-Applications des matériaux composites :

Les matériaux composites sont largement utilises dans lindustrie car ils présentent de bonnes
caractéristiques telles que la rigidité, la légérete et la resistance aux contraintes d'origine
mécanique et thermique.

a) -Domaine industrie d’automobile :

Les matériaux composites trouvent une place croissante dans lindustrie automobile en raison
de leur légereté et de leur robustesse. lls sont utilisés pour divers composants, tels que les
panneaux de carrosserie, les éléments d'intérieur (panneaux de garniture, consoles centrales,
portieres, etc.) (Figure 1.20), ainsi que pour les systemes de freinage. Leur intégration permet
de réduire le poids des véhicules, d'améliorer [lefficacité énergétique, d'accroitre les
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performances et de diminuer les émissions de CO2. Néanmoins, leur colt de production,
souvent supérieur & celui des matériaux traditionnels, freine encore leur adoption & grande
échelle [15].

Figure 1.16 : Composants d'automobile en composites de fibres végétales [15].
b) -Domaine Spatial :
Les matériaux composites sont largement employés dans des domaines tels que lindustrie des

satellites, les réservoirs militaires, les tuyéres et les corps de rentrée atmosphérique, entre
autres. Ces applications sont illustrées dans la figure 1.17 [16].

Figure 1.17 : Présence des matériaux composites dans les lanceurs [16].
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c) -Domaine électrigue et électronigue :

Les matériaux composites offrent une excellente isolation électrique, ne produisent pas
d'étincelles et possédent de bonnes propriétés antimagnétiques. lls sont couramment utilisés
dans la fabrication de colonnes de distribution, de tuyaux isolants, de bagues de retenue
électrique, de lampadaires, de poteaux télégraphiques et d'outils destinés aux travaux sous
tension [16].

d) -L'industrie _chimique :

Les matériaux composites jouent un role essentiel dans lindustrie chimique, notamment pour
la fabrication d'équipements résistants a la corrosion. Les composites en PRV (Plastique
Renforcé de Fibres de Verre) se démarquent par leur excellente résistance aux substances
chimiques corrosives. lls sont utilisés pour produire divers équipements tels que des
épurateurs, des tuyaux, des réservoirs de stockage, des cheminées, des ventilateurs
d'extraction, des tours, des pompes et des réacteurs, concus spécifiquement pour des
environnements acides ou alcalins [17].

e) -Domaine_médical et pharmaceutigue :

Le secteur médical et pharmaceutique constitue un domaine clé pour les applications des
matériaux composites. Ceux-ci sont notamment employés dans la fabrication d'implants
chirurgicaux, utilisés en chirurgie vasculaire et orthopédique (Figure 18). En ingénierie
tissulaire, les biopolymeres sont privilégiés pour concevoir des structures poreuses grace a leur
grande résistance et leur capacité a se degrader de maniere controlée. Les matériaux
composites servent egalement a fabriquer des fils résorbables et des matrices implantables
permettant la libération contr6lée de médicaments dans le corps humain. De plus, ils sont
utilisés dans divers dispositifs thérapeutiques, tels que les prothéses temporaires [18].

Figure 1.18 : Application des matériaux composites dans le domaine médical [18].
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f) -Autres applications :

La diversitt des matériaux a base de fibres végétales ouvre la voie a de nombreuses
applications dans divers secteurs. Ils sont utilisés pour la fabrication d’emballages (contenants,
boites, etc.), de flacons, d’équipements d’installation, de mobilier, ainsi que d’aménagements
destinés aux espaces publics ou congus pour des besoins spécifiques [19].

I-2-8-Les matériaux biodégradables :

Les matériaux biodégradables sont des substances capables de se décomposer en dioxyde de
carbone (CO,), méthane (CH,), eau (H,O), composés inorganiques ou biomasse, sous leffet
des enzymes produites par les micro-organismes. Ainsi, la biodégradabilit¢ d’un matériau
(figure 1.19) correspond a sa capacité intrinseque a étre dégrade par une action microbienne, ce
qui entraine une simplification progressive de sa structure jusqu'a sa transformation finale en
CO,, H,0, CH, et enune nouvelle biomasse [20].
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Produits de plastique
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de la flexibilité et augmentation de la
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Biodégradation anaérobique
(sans oxygene) CH, (méthane)
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(pour micro-organismes).

Figure 1.19 : Schéma simplifié du processus de biodégradation d'un bioplastique [21].

Différentes sources de polymeres peuvent étre exploitées pour fabriquer ces matériaux. En
fonction de l'origine des matieres premicres et des procédés de synthése, on peut classer ces

polyméres en quatre grandes catégories commercialisées :

o Biopolymeres produits par des micro-organismes génétiquement modifies, tels que les

PHA, PHV et PHBV.
o Biopolyméres issus de sources végétales, comme I'amidon, la cellulose ou la lignine.
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o Biopolyméres obtenus par polymérisation chimique, combinant I'utilisation de
matieres premiéres renouvelables avec des procédés industriels de polymérisation,
comme le PLA.

o Polyméres synthétiques, fabriqués par des processus entierement artificiels [22].

N\
Polymeres
[ biodégradables
| J
Issu agro-ressources Issu des micro- Issu de Issus de synthese
(produit de la organismes (obtenus biotechnologies (synthése chimique

biomasse). par extraction). (synthése & partir de
monomére
Poly (acide
; Poly lactiques).

Amidons :
pomme de
terre.

Cellulose
chitine.

Protéine. (hydroxyalcanoate)
(PHA).

Animales Plantes :
caséine zéine

collagéne soja
gélatine.

gluténe.

classique).

( N
Polycaprolactones
(PCL).

( : N
Polysteramide
(PEA).

( * N
Copolyester
aromatique.

- J

Figure 1.20 : Classement des polymeres biodégradables.
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CONCLUSION :

Les matériaux composites sont des matériaux plus Iégers permettant une flexibilité et une
facilité dans plusicurs secteurs. Leur légeéreté et leur solidité résultantes de I'assemblage de
deux matériaux non miscibles qui seuls ne peuvent pas se prévaloir de telles propriétés.
L’atout incontestable des composites a matrice organique est leur aptitude a étre congus a

« la carte », en jouant notamment sur les propriétés de la résine qui peuvent étre améliorées
graice a des additifs, la nature des fibres de renfort (carbone, verre) et I'orientation des fibres
dans la piece composite.

Ainsi, on peut concevoir des matériaux quasiment « sur mesure » en les mettant en forme via
une multitude de procédés (moulage, compression et formage, injection, etc.)

Dans les matériaux composites a renfort textile, le choix du type de matrice et de renfort, ainsi
que larrangement des fibres sont fonction des propriétés finales recherchées (propriétés
mécaniques), aspect de surface). Par contre, le choix de la mise en ceuvre dépend de la piece a
réaliser et de sa géométrie.
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INTRODUCTION :

Les matériaux composites, largement utilisés dans de nombreux secteurs tels que
l'aéronautique, lautomobile et la construction, tirent leur exceptionnelle combinaison de
propriétés mécaniques, thermiques et physiques de leur structure composite. Ces matériaux
sont constitués de deux phases principales : une matrice et des renforts, Il existe également
un autre terme appelé charges qui est ajouté aux matériaux composites, role des charges et
des renforts Dans un matériau composite, les charges et les renforts jouent un réle central en
déterminant les propriétés globales du matériau. lls conferent au composite ses
caractéristigues mecaniques, telles que la résistance a la traction, la rigidit¢ ou encore la
résistance aux impacts.

11-1-LES CHARGES :
a) Charges renforcantes :

L'objet de [lincorporation de charges renforcantes est d'améliorer les caractéristiques
mécaniques de la résine. Ces charges peuvent étre classées suivant leur forme géomeétrique
en:

e Charges sphériques.

e Charges non sphériques.

b) Charges non renforcantes :

Les charges non renforcantes ont pour role soit de diminuer le colt des résines en conservant
les performances des résines, soit d’améliorer certaines propriétés des résines.
Parmi ces classes on trouve :

e Charges de faible co(t.

e Charges ignifugeantes.

e Charges conductrices et antistatiques [1].

11-2-LES RENFORTS :

Les renforts jouent un role essentiel dans la détermination des propriétés mécaniques des
matériaux composites. Une grande variété de fibres est disponible sur le marché, permettant
d’adapter les co(ts de production en fonction des exigences de la structure a réaliser. Ces
renforts, constitués de fibres, se déclinent sous difféerentes formes :

o Formes linéaires (fils, meches)
o Formes surfaciques (tissus, mats)
o Formes multidirectionnelles (tresses, tissus complexes, tissages tridirectionnels ou

plus).
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a) —les renforts particules :
Il existe differentes géométries de renforts :
v Les unidirectionnels (UD) :

Dans une nappe unidirectionnelle (UD), les fibres sont disposées parallelement les unes aux
autres et maintenues ensemble par une trame tres légere, ce qui entraine un fort déséquilibre
directionnel.

Les tissus, quant a eux, sont constitués de fils de chaine et de trame disposés

perpendiculairement. lls se distinguent par leur mode d'entrecroisement, appelé armure.

Ik

=

Trame  Cpaipe

AR

Figure 11.1 : renforts unidirectionnels (UD).
v Toile ou taffetas :

Dans ce type de tissu, chaque fil de chaine alterne en passant au-dessus puis au-dessous de
chaque fil de trame, et inversement. Ce procédé confere au tissu une bonne planéité et une
rigidit¢ relative, mais lLmite sa déformabilit¢ lors de la mise en ceuvre. Cependant, les
nombreux points d'entrecroisement entrainent un embuvage significatif, ce qui peut réduire
les performances mécaniques globales.

E_ | T e B O |
| 1
O |

el P

Figure 11.2 : renforts Toile ou taffetas.

v’ Sergé :

Chaque fil de chaine flotte au-dessus de plusieurs (n) fils de trame et chaque fil de trame
flotte au-dessus de (m) fils de chaine. Armure de plus grande souplesse que le taffetas ayant
une bonne densité de fils. Ci-contre, un sergé 2/2.
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Figure 11.3 : renforts Sergé.

v' Satin :

Dans ce type de tissu, chaque fil de chaine passe au-dessus de plusieurs fils de trame (n-1)
avant de repasser en dessous, et inversement. Cela confére au tissu un aspect different sur
chaque face. Ces tissus sont relativement souples, ce qui les rend bien adaptés a la mise en
forme de pieces aux surfaces complexes. Toutefois, ils se caractérisent par une masse
spécifique élevée [3].

Figure 11.4 : renforts Satin.

b) -Les renforts fibreux :
On distingue plusieurs natures de fibre :

v Fibre de carbone :
Cette fibre est la plus couramment utilisée dans les applications a haute performance. Elle est
produite par la carbonisation de fiores de PAN (polyacrylonitrile). En fonction de la
température de carbonisation, on distingue deux types de fibres :

o Fibres a haute résistance (HR) : obtenues a des températures de carbonisation

comprises entre 1000 et 1500 °C.

o Fibres & haut module (HM) : produites a des températures de carbonisation allant de
1800 a 2000 °C.




CHAPITRE I : LES CHARGES ET LES RENFORTS

Bobines OXYDATION CARBONISATION GRAPHITI§AT|0N
de PAN a l'air sous gaz inerte Sous gaz inerte

200 4 300 °C 700 & 1500 °C 2000 a 3000 °C
054a3h 2 4 10min 14 2min

TRAITEMENT DE SURFACE

ENSIMAGE
. . lleg . e haute de haut
Fibres de carbone industrielles : résistance module

Figure 11.5 : Principe du procédé de fabrication des fibres de carbone.

v" Fibre de verre :

Cette fibre est le principal renfort utilisé dans les composites a grande échelle. Elle est
fabriquée a partir de sable (silice) et d'additifs tels que laluming, le carbonate de chaux, la
magnésie et l'oxyde de bore. On distingue trois types de fibres :

Type E : destiné aux composites a grande diffusion et aux applications courantes.
Type R : utilisé pour les composites haute performance.

Type D : congu pour la fabrication de circuits imprimés grace a ses propriétés diélectriques.

Figure 11.6: Fibre de verre.

v" Fibre d'aramide :

Connue sous le nom commercial de KEVLAR®, la fibre d'aramide est produite a partir de la
chimie des polyamides aromatiques. Elle se décline en deux types, offrant des rigidités
differentes :

o Fibre a bas module : utilisée principalement pour la fabrication de cébles et de gilets
pare-balles.
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o Fibre a haut module : employée comme renfort dans les composites destinés aux
applications haute performance.

Figure 11.7 : Fibre d'aramide.
v Fibre de bore :

D'un haut module et résistantes a l'oxydation a des températures élevées, ces fibres sont
fabriquées par dép6t en phase gazeuse sur un substrat en tungstene.

v Fibre de silice (ou de quartz) :

Ces fibres sont fabriquées par fusion, de maniere similaire au verre, et sont principalement
utilisées en raison de leur excellente résistance chimique et thermique, notamment dans les
tuyeres de moteurs de fusée.

v Fibres de polyéthyléne de haut module :

Elles présentent une tres bonne résistance a la traction mais une mauvaise mouillabilité. Pour
des structures peu sollicités, on peut encore utiliser des fibres synthétiques courantes de
polyamide ou polyester [3].

11.3. LES BIOCOMPOSITES :

Les bio-composites sont définis au sens large comme des matériaux composites dont au
moins une partie (matrice ou renfort) provient de sources renouvelables, la matrice peut étre
soit un polymére dérivé du pétrole non dégradable tel que le polyéthylene et le polypropyléne
et les époxy, ou un bio-polymere dériveé de la nature tel que le PLA (polylactic acid) et les
PHA, le méme pour un renfort peut étre d'origine synthétique tel que le verre et le carbone, ou
naturelle tel que les fibres vegétales et animales. Les bio-composites constitués de bio-
polyméres tels que les bioplastiques et les bio-fibres ou les fibres naturelles sont plus
respectueuses de lenvironnement et ces bio-composites sont parfois appelées « composites
verts » [3]. Les biocomposites se distinguent comme étant une ressource naturelle
biodégradable, renouvelable, dont le colt est faible et respectueux de l'environnement [4]. Un

schéma de ces catégories de composites est présenté dans Figure 28 [3].
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soja/plastique
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Figure 11 .8 : Classification des bio-composites [3].

Les applications avancées de composites polyméres de fibres naturelles apparaissent dans le
domaine de lindustrie automobile, comme le montre Tableau 11.1 [5].

Tableau 11.1 : Application

du bio-composites dans lindustrie automobile [5].

Fabricant Modeéle Applications
Audi A2, A3, A4, Porte-chapeaux, dossier de siege, panneau de porte
A4 Avant, A6, | latérale et arriére, doublure de roue de secours et
A8, Roadstar doublure de coffre.
BMW 3, 5 et 7 series | panneaux d'insonorisation, panneaux de porte, doublure
de coffre, panneau de pavillon et dossier de siege.
Mercedes C,S EetA Panneau de surface de siege, panneau de dossier de
Benz Classes siege,support de tableau de bord et panneaux de porte.
Mitsubishi Fiat Spa Panneaux de plancher, tableau de bord, panneaux de
porte,plancher de l'espace de chargement, garnitures de
dossier desiége, revétement intérieur et tapis de sol.
Opel Vectra, Astra, | Tableau de bord, panneau de pavillon, panneau de
Zafira recouvrement de montant et panneaux de porte.
Peugeot 406 Tablette a colis, dossiers de sieges, panneaux arriere et
de porte.
Toyota ES3 Garniture de pilier et autres pieces intérieures.
Volkswagen | Passat Variant, | Doublure de coffre, panneau de finition de couvercle de
Golf, A4, Bora | coffre,panneau de porte et dossier de siege.
Citroen C3 Picasso, C5 | Garde-boue, habillages intérieurs de porte, panneaux de
porte,doublures de coffre et tablettes arriere.
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1.4 FACTEURS INFLUENCANT LES COMPOSITES A RENFORT
NATUREL :

I1.4.1.La dispersion et I’orientation de la fibre

Il est évident que la dispersion du renfort qui conduit a un melange plus ou moins

intime des composants est un paramétre qui influence les propriétés physico-mécaniques du
matériau composite. Cependant, les dimensions ne sont pas les seuls parametres qui différent.
En effet, ceux-ci induisent l'orientation de ces fibres dans le polymére. La dispersion du
renfort conduit a un mélange plus ou moins homogene des composants, ce qui influence les
propriétés. En effet, les fibres ont tendance a se regrouper et a s’agglomérer ce qui crée des
hétérogénéités. L’orientation des fibres génere une anisotropie, qui détermine des «axes forts
» pour le polymére, selon lesquelles les fibres seront sollicitées longitudinalement (direction
la plus résistante de la fibre) [6].

Fiore et al. [7] ont étudié I'effet du traitement alcalin et de I'orientation des fibres de
kénaf sur les propriétés mécaniques et morphologique des composites époxyde/fibres de
kénaf. Les fibres de kénaf ont été traitées avec 6% en poids de NaOH a la température
ambiante pendant 48h. Deux types de fibres ont été utilisés: fibre longue unidirectionnelle et
fibre courte orientée d’une fagcon aléatoire. Les résultats trouvés ont montré que le module
d’élasticit¢ a augment¢ avec lajout des fibres, mais les composites a fibres longues
unidirectionnelles ont les meilleures propriétés. La contrainte a la rupture des composites
renforcés par les fibres longues exhibe une valeur plus grande que la résine seule. Ce résultat
explique I'importance de la longueur et de l'orientation des fibres comme facteurs
déterminants les propriétés des composites a fibres végétales. D’autre part, le traitement
alcalin a augmenté les propriétés mécaniques des composites. Ceci confirme que le traitement
alcalin améliore I'adhésion fibre-matrice etaugmente le transfert de contrainte.

Raj et al. [8] ont étudié I'influence du traitement de surface du renfort fioreux par
l'acide stearique, une huile minérale (agent mouillant) et un agent de couplage (éthylene
maléique) sur les propriétés des composites polypropylene/fibres cellulosiques. La résistance
a la traction et le module des composites ont augmenté avec le taux de fibres, lorsque I'acide
stéarique et 'huile minérale sont utilisés a une concentration de 1 (% en poids) durant la
transformation. L’acide stéarique a montré une plus grande amélioration de la dispersion des
fibres dans les composites comparé a I'’huile minérale.

11.4.2.Influence de la nature et la quantité des constituants

L’augmentation du pourcentage de renforts améliore quasi systématiquement la rigidité
d’un composite. Cependant, une trop grande quantit¢é de renforts implique une adhésion plus
difficile qui conduit a une baisse de performances dans certains cas. D’aprés la littérature, il
est assez peu fréquent de trouver des composites qui contiennent un pourcentage de fibres
supérieur & 50-60%, sans rencontrer de nombreuses difficultés lors du moulage.
L’augmentation de la proportion de fibres lignocellulosiques a aussi pour conséquence
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directe, la multiplication des problémes liés a [l'usage d’un matériau Dbiologique
hygroscopique
et putrescible [6].

El-Shekeil et al. [9] ont étudié I'effet du taux de fibres sur les propriétés mécaniques
et morphologique des composites (mélange PVC/Polyuréthane TP)/fibres de kenaf. Les
résultats ont montré que les résistances a la traction et au choc diminuent avec I’augmentation
du taux de fibres, alors que le module d’¢lasticité augmente. L’observation au microscope
¢lectronique a balayage des surfaces fracturées des composites a montré qu’il ya une
mauvaise adhésion entre la matrice et la fibre attribuée au manque de compatibilité entre les
fibres végétales et les matrices polymeres. Cette incompatibilité provoque une mauvaise
dispersion des fibres et la formation d’un matériau hétérogéne dont les propriétés mécaniques
globales ne sont pas satisfaisantes.

Al Maadeed et al. [10] ont étudié I'effet du taux de charge (farine de palmier) sur les
propriétés des composites a base de polyéthylene basse densité renforcé par la farine de
palmier a différents taux variant de 10 a 70 (% en poids). Les résultats trouvés ont montré que
le module d’Young et la résistance en flexion ont augmenté avec 'augmentation du taux de
charge. Les composites a un taux de farine de 70% ont la valeur du module d’Young et la
résistance en flexion les plus élevées; le module d’Young a augmenté¢ de plus de 13 fois que
celui le PEBD vierge. Les résultats de ce travail ont montré aussi que le taux d’absorption
d’eau a augmenté avec I'augmentation du taux de farine. Ces résultats expliquent
I'importance de la quantit¢é des constituants comme parametres influencant les propriétés des
composites polymere/fibres végétales.

Nekkaa [11] a étudié I'effet de traitement de la fibre de Genét d’Espagne (GE) par le
N [3-(- Triméthoxysilyl) propyllethylénediamine (Z-6020) et par I'acide stéarique sur le
comportement des composites PP/GE a différents taux de fibres. Les résultats ont montré que
les traitements par le Z-6020 ou par l'acide stéarique améliorent les propriétés mécaniques
des
composites PP/GE. Cette amélioration est liée directement a la création de liaisons entre la
fibre et la matrice. Les études des propriétés rhéologiques ont montré que les composites a
base des fibres traitées par le Z-6020 a des concentrations élevees présentent des valeurs
d’indice de fluidité supérieures a celles des composites a fibres traitées par I'acide stéarique,
ce qui confirme que la modification chimique de la surface des fibres par le Z-6020 est plus
efficace et améliore mieux la dispersion des fibres dans le polypropylene.

Panaitescu et al. [12] ont étudi¢ Teffet du taux de la charge sur les propriétés
mécaniques du composite PP/fibres de sisal, et ont montré que la résistance a la traction et le
module d’¢lasticit¢ augmentent avec le taux des fibres de sisal. Le module d’¢lasticit¢ devient
double dans le domaine de concentration 0, 5, 10, 15, 20, et 25%.

L’augmentation du pourcentage de renforts lignocellulosiques amgliore quasi
systématiquement les performances mécaniques des composites bois/polymére (CBP).
Cependant, une trop grande quantité de bois implique une adhésion plus difficile qui conduit
a

une baisse des performances dans certains cas. Il faut aussi souligner, qu’il existe une
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proportion de renfort au-dela de laquelle des difficultés majeures apparaissent, notamment au
niveau du mode de fabrication [13].

11.4.3.L’effet de ’humidité :

L’humidité est un point crucial qui évolue et intervient tout au long de la vie des
matériaux composites due au caractere hydrophilique de la fibre. Les fibres végétales sont a
Iorigne trés sensibles aux conditions hygroscopiques. Cette sensibilit¢ joue un role
important
sur I'adhésion mais aussi sur les caractéristiques mécaniques et physiques du produit final
[14]. A cet égard, la résistance a I’eau de ces matériaux a pu étre améliorée par la
modification des fibres.

Hai et al. [15] ont étudié¢ Teffet du traitement sur les propriétés des composites
PP/fibres de jute et PP/fibres de coir. Les fibres de jute et de coir ont été traitées par NaOH a
differentes concentrations 2, 4, 6 et 8 (% en poids) pendant 24h. Les résultats ont montré que
le traitement et sa concentration contribuent a une décroissance du taux d’absorption d’eau
des composites. Il a été trouvé aussi que 'adhésion fibre/matrice est améliorée par la
modification de la surface des fibres, et une augmentation significative des propriétés
mécaniques (résistance a la traction, module et deformation a la rupture) est observée. Ceci
est d0 a la diminution des groupements hydroxyles, aprés la mercerisation.

Dhakal et al. [16] ont étudié le comportement d’absorption d’eau et son influence
sur les propriétés mécaniques des composites polyester insaturé/fibres de chanvre. Les
échantillons des composites ont été immergés dans l'eau distillée a différentes températures, a
I'ambiante et a 100°C. Les résultats obtenus ont montré que le taux d’absorption d’eau pour
les composites augmente avec laugmentation du taux de fibres. Le processus d’absorption
d’eau a la température ambiante suit la loi de Fick alors que le processus d’absorption a
100°C est un comportement non Fickien. D’autre part, les résultats ont montré que le
vieillissement change le comportement mécanique des composites, en provoquant une
diminution des propriétés mécaniques (traction et flexion).

11.4.4.Influence de la morphologie des fibres :

Les caractéristiques qui sont la masse volumique, la longueur, le facteur de forme, la
porosité et le diamétre constituent des parametres de variabilité des propriétés mecaniques des
fibres végétales.

1) Les fibres longues ont des contraintes en traction plus faibles que les fibres courtes,
du fait que les premiéres ont de plus grandes chances de contenir des défauts de
formation.

2)Les particules de grandes tailles induisent au niveau des composites a la fois une
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meilleure résistance a la propagation de fissures et une diminution de la résistance a
I'mitiation de fissures. Les particules les plus fines et les plus fibreuses bien
dispersées conduisent a de meilleures propriétés mécaniques des composites [17].

Nabinejad et al. [18] ont travaillé sur I'effet de la taille des particules de la farine de
palmier sur les propriétés mécaniques des composites polyester renforcé avec la farine de
palmier a différentes tailles. Il a été observé une augmentation de la résistance a la traction et
de la résistance en flexion avec la diminution de la taille des particules, alors que, la
contrainte et le module en flexion sont indépendants de la taille de la farine. Ce résultat
explique I'importance de la taille des charges comme parametre affectant les propriétés des
composites polymere/fibres végetales.

Ashori et Nourbakhsh [19] se sont intéressés a I’étude des effets de la taille des
particules du bois sur les propriétés physiques et mécaniques des composites bois/PP. Le
polypropyléne greff¢ par lanhydride maléique a été utilisé comme agent de couplage. Les
résultats ont montré que la contrainte a la rupture et le module augmentent avec I'ajout des
fibres, mais les composites a fibres longues ont les meilleures propriétés a cause de leur
pouvoir de transmettre les contraintes de la matrice. Ce résultat explique I'importance de la
longueur des fibres comme parametre influencant les proprietés des composites
polymére/fibres végétales.

11.4.5.Adhésion fibre-matrice :

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

L'adhésion est un phénomene complexe qui consiste en la formation d'un contact
interfacial au niveau moléculaire entre les differents composés. Les molécules se déplacent
ensuite pour atteindre I'équilibre d'adsorption en formant des liaisons physiques, plus ou
moins fortes selon leur nature et/ou réagissent chimiquement pour former des liaisons
covalentes. L'adhésion est donc affectée par des phénomenes de mouillabilité, de diffusion,
d'adsorption, de réactivit¢ chimique etelle peut aussi étre d'origine mécanique [20].

Les fibres végétales constituent un bon exemple de matériau a surface irréguliere,
rugueuse, poreuse et possédant d’autres caractéristiques non nécessairement souhaitables. La
surface conditionne donc fortement les possibilités de liens chimigques ou mécaniques
représentant 'adhésion a I'mterface entre deux matériaux. Cette interface prend différentes
formes et conduit au concept d’interphase. L’interphase est une zone entre les deux adhérents,
dans laquelle il existe un gradient de concentration des deux composants. Cette zone est plus
ou moins large et plus ou moins performante. L’interphase se crée par inter-diffusion entre
deux plastiques, par diffision d’un adhésif dans la fibre végétale ou dans un matériau poreux.
C’est donc a 'mterface ou dans 'mterphase qu’agissent les forces qui sont a 'origine de
I’adhésion [6].

L’adhésion entre les fibres et la matrice est sans doute le point le plus important au
niveau des caractéristiques des matériaux composites. En effet, leurs propriétés mécaniques
chutent si 'adhésion fibre/matrice est mauvaise [21]. Ce phénomeéne est li¢ au fait que les
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fibres végétales sont hydrophiles et polaires car elles sont composées de lignocellulose, qui
contient des groupes hydroxyles. Ces fibres sont donc incompatibles avec les polymeres
thermoplastiques couramment utilisés pour ces composites qui sont hydrophobes et apolaires
[21-4]. Pour minimiser ces problémes, beaucoup de travaux de recherches récentes ont porte
sur I'amélioration d’adhésion fibre/matrice [22-10].

I.5. MODIFICATION DE L’INTERFACE FIBRE VEGETAL /
MATRICE:

Pour obtenir des matériaux composites performants, des traitements complémentaires
sont nécessaires pour separer 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, I’adhérence fibre/matrice joue un
role tres important sur la transmission des contraintes entre les fibres et la tenue au
vieillissement [23].

Ces méthodes des modifications ont pour objectif de:

Créer des liaisons fortes entre la fibre et la matrice ;

Abaisser le caractére hydrophile des fibres végétales.

Les méthodes de modifications (traitements) sont differemment efficaces en ce qui concerne
I'adhésion entre la matrice et les fibres [24]. Il existe de nombreuses techniques afin de rendre
compatible la fibre cellulosique et la matrice polymérique. Ces diverses techniques peuvent
étre divisées en deux catégories: les méthodes de modification physiques et les méthodes
chimiques [25].

11.5.1. Les traitements physiques

Les méthodes physiques, ont la particularité de ne pas modifier la composition
chimique de la fibre cellulosique. Les traitements physiques modifient les propriétés
structurelles et de surface de la fibre et influencent ainsi les liaisons avec les polymeres
[25,26].

La décharge électrique (corona, plasma froid) est une autre méthode de traitement physique.
Les méthodes par décharge électrique sont reconnues efficaces pour des substrats de
polyméres non actifs comme le polystyrene, le polyéthylene, le polypropylene, etc. Ces
méthodes sont utilisées avec succes sur des fibres cellulosiques pour réduire la viscosité a
I’état fondu et pour améliorer les propriétés mécaniques des composites [27, 25].

Les agents dispersifs et d’autres additifs sont largement utilisés dans les composites a
base de bois parce qu’ils agissent sur les propriétés de la surface des composants en
déterminant la modification de la tension a I'interface [28].

11.5.1.1. Le traitement thermique de sechage

Le séchage des fibres naturelles avant leur mise en oeuvre est un facteur important. Les
quantités d’eau contenues dans les fibres sont parfois élevées et agissent comme agent de
séparation entre la fibre et la matrice au niveau de I'interface. De plus, lors de la mise en
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oeuvre, I’évaporation de I’eau crée des vides dans les composites et conduit ainsi la formation
d’un réseau de défauts aléatorrement réparti et a de faibles propriétés mécaniques. Dans les
cas des thermodurcissables, les températures de réaction dépassent généralement la
température d’évaporation de 'eau. Aussi, les thermoplastiques sont mis en oeuvre a des
températures largement au dessus de 100°C. Dans ces deux cas, la présence de I’eau ou bien
de sa vapeur favorise la formation de vides et de mauvaises propriétés interfaciales et
macroscopiques [26].

11.5.1.2. La décharge électrique

La modification des fibres cellulosiques par ce type de traitement a connu plusieurs
succes dans le cadre d’études sur les composites. Le traitement corona, ou effet couronne, est
une technique d’activation de surface par oxydation. Cela se traduit par une augmentation de
la concentration des groupements aldéhyde lors de Tactivation de la surface des fibres.On
obtient sensiblement le méme type d’action avec les plasmas a basse température.Ce
traitement modifie la surface des fibres sans affecter les propriétés intrinseques dumatériau.
De plus cette technique ne nécessite pas l'usage de solvant et les temps detraitement sont
courts.La variété de modifications possibles avec les plasmas provient du choix du
gazimpliqué dans le traitement. L’oxygene entraine la formation de groupes plutot
acides(accepteurs d’électrons), alors que I'azote ou I'ammoniaque entraine la formation de
groupesplutdt basiques (donneurs d’¢lectrons). Ce type de solution par décharge électrique
nécessitetoutefois une technologie assez complexe [29,30].

Gibeop et al. [31] ont travaille sur I'effet du traitement par plasma sur les propriétés
des composites PLA/fibres de jute. Les résultats trouvés ont été comparées avec ceux des
composites preparée par des fibres non traitées et traitées par NaOH. Les résultats ont montré
que les composites a base de fibres traitées par plasma ont montré des propriétés mécaniques
meilleures que celles des composites a fibres non traitées et traitées par NaOH. Une
augmentation de la contrainte, du module d’Young et de la résistance en flexion est de I'ordre
de 28, 17 et 20% respectivement. Ceci confirme une amélioration de I'adhésion entre la
matrice et la fibre par le traitement plasma. Ces résultats ont été confirmés par les
observations de la microscopie électronique a balayage qui ont montré une bonne adhésion et
une bonne compatibilité entre la fibre de jute et la matrice du PLA apres le traitement par
plasma.

Li et al. [32] se sont intéressés a I'effet du traitement par plasma sur les propriétés
des composites de polypropylene renforce par les fibres de ramie. Les fibres de ramie ont été
prétraitées par I’éthanol suivi par un traitement par plasma d’hélium a pression atmosphérique
pendant 15, 30 et 45 secondes. Les résultats trouvés par la microscopie électronique a
balayage ont montré que la surface des fibres traitées est devenue plus rugueuse comparée a
celle des fibres non traitées. Aussi, les résultats de mesure de 'angle de contact ont montré
que le caractére hydrophile des fibres a diminué aprés le traitement par plasma, et qu’une
augmentation de 28 et 20% de la résistance a la flexion et de la contrainte a la rupture des
composites a fibres traitées, respectivement, a est observée en comparaison avec les
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composites a fibres non traitées. Ceci a ét¢ attribué a 'amélioration de I'adhésion interfaciale
résultant aux effets combinés d’augmentations de I’hydrophobicité et de la rugosité de surface
des fibres traitées par plasma.

11.5.1.3. Les agents dispersifs

Les cires et les paraffines sont largement utilisées dans les composites a base de fibres
végétales qu’ils soient ou non associés a des polymeres thermoplastiques. D’autres additifs
comme les élastoméres et les plastifiants sont utilisés. Ces produits agissent sur des propriétés
spécifiques qui entrainent des modifications de surface permettant d’améliorer directement le
composite ou indirectement en facilitant sa fabrication (changements des paramétres du
procédé de transformation: baisse de température, homogénéisation du mélange, diminution
des contraintes mécaniques) [33].

11.5.2.Les modifications chimiques

La modification de la surface des fibres par des méthodes chimiques a pour objectif de
rendre compatibles deux matériaux par I'introduction d’un troisiéme aux propriétés
intermédiaires [13]. Plusieurs techniques ont été essayées: le couplage chimique, changement
de tension de surface... [34].

11.5.2.1. Changement de tension de surface

L’¢énergie de surface des fibres est directement liée a la nature hydrophile des fibres
cellulosiques. Par exemple, la modification de I'énergic de surface des fibres de bois avec
l'acide stéarique améliore leur dispersion dans une matrice de polypropylene. Il a été¢ observé
que les composites polyester/fibres de jute modifiées avec I'acétate de polyvinyle présentent
de meilleures propriétés mécaniques et une résistance a '’humidité [25, 34].

Haydar et Beg [35] ont présenté un travail concernant I'effet du traitement et du taux
de fibres (10-40% en poids) sur les propriétés des composites polypropylene renforceé par des
fibres de coir unidirectionnel. Le traitement des fibres a été effectué par I'acide stéarique. Les
résultats obtenue ont montré qu’il ya une amélioration de la contrainte a la rupture, le module
d’élasticité et la résistance au choc avec I'augmentation du taux de fibres. Mais pour les
composites a un taux de fibres de 40%, ces propriétés ont diminué, pour un taux de fibres
élevé, le matériau devient rugueux et la surface présente des ruptures. Ce qui fragilise le
systeme et provoque une diminution des propriétés mécaniques. Les résultats trouvés ont
montré aussi que le taux d’absorption d’eau dans les composites a augmenté avec le taux de
fibres.

D’autre part, le traitement des fibres par 'acide stéarique a contribué¢ a une

augmentation des propriétés mécaniques et de la température de cristallisation, avec une
décroissance du taux d’absorption d’eau des composites. Ceci a été attribué¢ a 'amélioration
de adhésion interfaciale sous I'effet du traitement. Les micrographies des surfaces fracturées
ont montré une meilleure adhésion entre la fibre et la matrice aprés le traitement avec I'acide
stearique.
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111.3.1.2. Mercerisation

La mercerisation est un procéde chimique invente par John Mercer en 1844 et qui
consiste a traiter une étoffe de coton (cellulose) afin d'améliorer les caractéristiques
physicochimiques
des fibres, comme de leur donner un aspect lustré [36]. Le traitement a la soude ou
mercerisage est I'un des traitements les plus utilisés avec les fibres naturelles lorsqu'elles sont
utilisées pour renforcer les thermoplastiques et les thermodurcissables [36].
La définition standard du mercerisage (proposée par la norme ASTM D 1965) est la
suivante: procédé qui consiste a soumettre une fibre végétale a une interaction avec une
solution aqueuse concentrée d'une base forte, dans le but de provoquer un gonflement
important résultant en des changements dans la structure fine, la dimension, la morphologie et
les propriétés mécaniques [24, 37, 38].

Le traitement par la soude change la topographie de la surface des fibres, supprime la
nécessaire car du fait de leur structure amorphe, ils conduisent a une
résistance en traction plus faible [24]. D'aprés Albano et al. [39], un traitement alcalin permet
d'extraire les impuretés pour faciliter les interactions physico-chimiques a linterface
charge/polymére. cire, la pectine, une partic de la lignine, et I'hémicellulose ce qui est
favorable a I'utilisation
ultérieure des fibres comme renfort de matériaux polymeres. En effet, I'élimmnation de ces
composants est

En effet, la matiere lignocellulosique aurait tendance a former des agrégats a cause de

la présence de lignines. De tels agrégats réduisaient ladhérence a linterface. Ce traitement
permet de séparer les lignines des fibres lignocellulosiques diminuant ainsi le nombre
d'agglomérats pour une meilleure dispersion des particules dans la matrice polymérique. En
plus, apres le traitement a la soude, beaucoup de groupes —OH sont présents sur la

surface des fibres et on peut donc traiter les fibres facilement avec d’autres constituants
chimiques comme les silanes, I'acide acétique [24].

Nam et al. [39] ont étudié I'effet du traitement sur les propriétés mécaniques,
thermiques et I'absorption d’eau des composite poly(butyléne succinate)/fibres de jute. Les
fibres ont été traitées par NaOH, un agent de couplage de type silane et par combinaison de
NaOH et de silane. Les résultats trouvés ont montré que les propriétés mécaniques des
composites a fibres traitées ont augmenté en comparaison avec les composites a fibres non
traitées. Les résultats de ce travail ont aussi montré que les composites préparés avec des
fibres traitées par NaOH et le silane exhibe des propriétés mécaniques meilleures et
supérieures a ceux des composites préparés avec des fibres traitées par NaOH ou par le silane
seuls. Ce qui confirme que le traitement par combinaison de NaOH et le silane est plus
efficace et améliore mieux la dispersion des fibres dans la matrice polymérique par rapport au
composite a base de fibres traitées par le NaOH ou par le silane seul. Ceci montre qu'il y a un
effet synergique entre le NaOH traitement alcalin et le silane. D’autre part, les résultats ont
montré que le traitement des fibres a contribué a une décroissance du taux d’absorption d’eau
et une amélioration de la stabilité thermique des composites.
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11.5.2.3. Couplage chimique

Les agents de couplage dans les composites a renfort naturel jouent un réle trés
important dans lamélioration de la compatibilité et l'adhésion entre les fibres naturelles
polaires et des matrices polyméres non-polaires. La surface de la fibre est traitée avec un
compose, qui forme un pont de liaisons chimiques entre les fibres et la matrice [25, 33,
40,41]. En général, les agents de couplage sont des molécules possédant deux fonctions, la
premiére fonction reagit avec les groupes -OH de la cellulose et la seconde avec les groupes
fonctionnels de la matrice [24].

Les agents de couplage les plus populaires sont les isocyanates, les silanes, et les
copolymeres-anhydrides modifiés, tels que le polypropyléne greffé par I'anhydride maléique
(PP-g-AM) et I'anhydride acétique [40].

Parmi ces types des agents, le silane est 'un des meilleurs agents de couplage, utilisés
dans les composites polymére/fibres naturelles [24]. Les principes d’action des silanes sont
présentés en quatre étapes (Figure 11.2):

L'hydrolyse (Figure 11.2.a): Les monomeres silanes sont hydrolysés en présence de

I'eau et de catalyseur (acide ou base) en libérant de I'alcool et donnant des groupes
silanols réactifs.

Auto-condensation (Figure 11.2.b): La condensation devrait &tre minimisée a ce stade

pour laisser les silanols libres pour étre adsorbés sur les groupes hydroxyles dans les
fibres naturelles. Une petite taille moléculaire des monomeres ou oligomeres
conditionne leur diffusion dans les parois cellulaires. Un milieu acide est généralement
préférable pour accélérer la vitesse d'hydrolyse des silanes, mais ralentit la
condensation des silanols.

Adsorption (Figure 11.2.c): Les monomeres ou oligomeres silanols réactifs sont
physiquement adsorbés par des groupes hydroxyle des fibres naturelles par des
liaisons hydrogene sur les surfaces des fibres (revétement de surface) et/ou dans les
parois cellulaires (gonflement de la paroi cellulaire). Les silanols libres réagissent
aussi les uns avec les autres, formant ainsi une structure rigide de polysiloxane avec
une liaison stable -Si-O-Si- [42, 40]. L'absorption de silane est tres dépendante

d'un certain nombre de facteurs, comme le temps d'hydrolyse, la fonctionnalité, la

température et le pH [24].

Greffage (Figure 11.2.d): A des températures elevées, les liaisons hydrogene entre les
silanols et les groupements hydroxyles des fibres peuvent étre converties en liaisons
covalentes -Si-O-C- en libérant de l'eau (condensation). Les groupes silanols résiduels
dans les fibres continuent a se condenser les uns avec les autres. Les liens -Si-O-C- ne
peuvent pas résister a I'hydrolyse, mais cette liaison est réversible lorsque l'eau est
évaporée a temperature élevée [42, 40].
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(a) Hydrolyse
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Figure 11.9 Principe d’interaction fibre naturelle/silane [42, 40].
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Demir et al. [43] ont étudié¢ T'effet de traitement de surface par les agents de couplage
3-(triméthoxysilyl)-1-propanethiol et (3-aminopropyl)-triéthoxysilane sur les propriétes
mécaniques, morphologiques et I’'absorption d’eau du composite PP/fibres de luffa.

Les résultats mécaniques ont montré que le traitement de la fibre augmente la contrainte a
la rupture et le module d’¢lasticit¢ des composites. Parmi les deux types du silane utilisé, les
composites a base de fibre traitée par le 3-(triméthoxysilyl)-1-propanethiol exhibent des
propriétés mecaniques meilleurs par rapport aux composites a base de fibre de luffa traitée par
le (3-aminopropyl)- triéthoxysilane. Les résultats de la microscopie a force atomique ont
montré que le traitement par le silane diminue les irrégularités de la fibre de luffa.

Le traitement par le silane des fibres de luffa a diminué la capacité de I'absorption de I'eau
de composites PP/fibres de luffa.

11.6. Application des composites a base des fibres végétales

Depuis plusieurs années, les ressources naturelles sont utilisées pour la production de
produits de base ainsi qu'une grande quantité de produits techniques. Textiles, cordes, toiles
et papiers ont été également faits de fibres naturelles, telles que le jute, le chanvre, le lin,
lalfa, la fibre de coco, et la bagasse de canne a sucre. Dés 1908, les premiers matériaux
composites ont été fabriqués pour étre utilisés dans des tubes et des tuyaux pour
I’électronique
[44].

Actuellement dans les pays de 'UE, environ 75% du poids total des véhicules hors d’usage
est recyclé, dont 25%, appelés broyage des résidus de 'automobile, sont éliminés comme le
remblai en raison de leurs complexité. La réduction de ce pourcentage reste un défi majeur,
I’End-of-Life Véhicule (ELV) Directive Européenne stipule qu’a partir 2015, seulement 5%
du poids du véhicule peut étre éliminé dans des sites de décharge.

L’utilisation des matériaux qui se dégradent naturellement apres leur utilisation est une
maniere d’éviter la complexité¢ du recyclage. C’est dans ce sens que les chercheurs ont, depuis
quelque temps développé l'utilisation des dérivés de fibres de jute, de chanvre, de Iin, de
sisal,

et de noix de coco, a partir des maticres végétales telles que BAST (Pextéricur de la tige),
afin

de renforcer le polymere. Ces fibres cellulosiques offrent une haute rigidité spécifique (par
rapport aux poids) et ont peu d’impacts environnementaux par rapport aux produits issus de
fibres synthétiques. Elles ont fait leurs preuves parmi les matériaux d’intérieur des véhicules
[45].

Aujourd’hui, la solution aux problemes écologiques est offerte par les matériaux verts
[46]. En Europe, les constructeurs automobiles utilisent des tapis fabriqués a base
d’abaca. Le lin et le chanvre sont utilisés notamment dans la fabrication des portes a
panneaux
presses , tablettes arriere, dossiers de siege, boucliers moteur et appui-téte [47].
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Les composites a fibres naturelles offrent également de vastes possibilités
d’exploitation en tant que matériaux de remplacement, en particulier les substituts du bois sur
le marché de la construction [48]. Divers produits composites basés sur la fibre
naturelle, tels que les stratifiés, les panneaux, les cloisons, les cadres de portes, les volets, et
toiture constituent une alternative aux matériaux existants.
D’autres applications de l'utilisation des fibres dans la matrice polymere sont
présentes, comme la conservation des sols, les emballages (contenants, boites, etc.) , la
fabrication du matériel de sport et de plus en plus dans le secteur du sport automobile, en
raison de leur potentiel de réduction de masse.
Les structures d’impact dans le sport automobile sont tenues d’agir a la fois comme éléments
porteurs et des dispositifs pour 'absorption d’énergie [49].

Hemp Fiber Non-Woven Mat

Finished Door Pre-Flnhed Door

Figure 11.10 : Application des matériaux composites a base de fibres naturelles dans le
domaine d’automobile [50]
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Figure 11.11 : Pieces de Mercedes Classe S fabriquées a partir de differents matériaux
composites renforcés de fibres naturelles [51].

Composites
SO%

Titane
15%

Alum inum
0%

Figure 11.12 : Les matériaux composant un avion, 50% de matériaux composites [52]
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Figure 11.13 : Application des matériaux composites a base de fibres naturelles dans le secteur
de construction.
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Figure 11.15: Eolienne renforcée par des fibres de lin [54]

11.7. Choix du renfort naturel (La poudre d’écorce de grenade) :

11.7.1 Le grenadier (punica granatum.l) :
11.7.1.1 Définition La famille des Lythraceae

La famille des Lythraceae est une famille de plantes dicotyledones qui compte 620 especes
. Ce sont des arbres ou des herbes vivaces ou annuelles, dont certaines sont aquatiques. Les
Lythraceae ligneuses n'existent qu'entre les tropiques ou en zone méditerranéenne comme le

grenadier (Punica granatum L) [55].

11.7.1.2 L’origine de grenadier
Le grenadier est un arbre fruitier cultivé depuis Iantiquité. C’est un arbre caducifolié de

petite dimension. Pouvant atteindre au maximum 8m de hauteur a | état sauvage. Le grenadier
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est un arbre ayant un grand intérét pour de nombreuses régions du monde. Spécialement dans
les régions arides et semi-arides. Car bien qu’il soit moins important que d’autres arbres
fruttiers, il peut s’adapter a différentes zones ou de nombreuses autres espéces, actuellement
plus importantes, seraient incapables de fournir une production rentable.il est cultivé dans de
nombreux pays, notamment I’Espagne, les Etats-Unis, I'Iran, la Turquie, I'inde, la chine et les
pays de la cote nord de | Afrique [56].

Figure 11.16 : la grenade,punica granatum.L[56].

7. f'f;f <§”\\_r"‘z ~

Provent
Zoms géograplags von roaso pKc

Presence non segaulee

Figure 11.17 : Répartition géographique de la grenade en Afrique [55].
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11.7.1.3.Classification botanique

Le grenadier, Punica granatum, a été décrit par Linné et introduit dans sa classification en

1753. Cette classification encore adoptée est décrite dans le Tableau 5 [57].

Tableau 11.2 : Classifi cation botanique du grenadier [57].

Embranchement Spermaphytes

Sous embranchement Angiospermes

Classe Magnoliopsida

Ordre Myrtales

Famille Punicaceae(Lythraceae)
Genre Punica

Espéce Punica gratum

11.7.2Description morphologique
= L’arbre
= Les feuilles
= Les Fleurs
= Les Fruit
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Figure 11.18 : photo Arbres du grenadier et Fleurs et fruits du Grenadier (Punica granatum L)
(Flora) [55].
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Figure 11.19 : Diagramme d’une fleur de Punica granatum L.et Fruits du grenadier [55].

I1.7.3.L’écorce de grenade :

L’écorce du fruit du grenadier est également appelée « malicorium », il s’agit de la partie
dure du fruit. Elle représente environ 50% du poids total de la grenade. Elle est généralement
utilisée sechée, sous la forme de morceaux brunatres ou vert rougeatre a I'extérieur, un peu
verruqueux, brillants, jaunatre sur la face intérieure concave, portant souvent ’empreinte des
graines qui y étaient incrustées. Ces fragments sont de consistance coriace, ils sont formés
d’un parenchyme de cellules a paroi minces, au milieu desquelles on distingue des groupes de
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cellules pierreuses et des faisceaux fibro-vasculaires. La saveur de I’écorce de grenade est

amere et astringente [57].

Figure 11.20 :Ecorces de grenade séchées [56].

11.7.4. Composition chimique d’écorcce de grenade

L’écorce de grenade est une source trés importante de composés bioactifs tels les
polyphénols, les flavonoides, les ellagitanins (28% de Tépiderme du fruit), les
roantocyanidines et les minéraux, essenticllement du potassium, de I'azote, du calcum, du
phosphore, du magnésium et du sodium. L’écorce de grenade se compose également, d’acides
gras, de catéchines, de quercétines et de rutines.
Toutefois, les flavonoides et les tanins sont plus abondants dans I’écorce de fruit sauvage que
dans celle des plantes cultivées.
En outre, I'écorce du frut contient également deux importants acides hydroxybenzoiques,
l'acide gallique et I'acide ellagique, Elle renferme aussi des molécules de coloration jaunes et
des anthocyanidines ; responsables de la couleur rouge des grenades.
Cette composition lui a conféré plusieurs propriétés aussi bien dans le domaine médical que

le domaine agroalimentaire [57].
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* As herbal products (green tea , vitamins , medicines).

Figure 11.21 : Utilisation du grenadier dans les produits cosmétiques et médicinaux [55].

11.7.5.Utilisation de la peau de grenade :

L’écorce de grenade est employée en médecine humaine pour le traitement de maladies
diverses, tels que les maladies de la peau, les vers parasites, les ulceres, la fievre, les
diarrhées. Et les infections microbiennes.

Ces dernieres années, le grenadier a fait I'objet de plusieurs travaux de recherches
scientifiques qui ont démontré ses effets antimicrobiens, antioxydants et méme anti-cancers

> Usage empiriques et traditionnels :

Les Egyptiens, au VIléme siécle avant J.C., connaissaient les effets vermifuges de I'écorce de
grenade et mettaient a profit I'effet astringent du tanin contenu dans I'écorce, la fleur et le
fruit du grenadier.

» Usages thérapeutigues

%+ Prévention des maladies digestives
L’écorce, la peau et les feuills sont utilisées pour calmer les perturbations gastriques et les
diarrhées dus aux problemes digestifs.
Selon Al-Yahya (2005), I'extrait aqueux de I’écorce de grenade Punica granatum contient
des substances qui réduisent la diarrhée par inhibition de la motilité¢ intestinale ainsi que
I'accumulation de fluide intestinales.

¢+ Propriétés anti-inflammatoire
L’extrait de I'’écorce de grenade posseéde aussi des propriétés anti inflammatoire et anti
ulcerogénique .

% Activité antioxydante
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L’extrait aqueux de I'écorce de grenade est caractérisé par un pouvoir antioxydant. Dans le
jus de grenade, les principaux polyphénols antioxydants sont les ellagitannins et les
anthocyanines. Les ellagitannins comptent pour 92% de I'activité antioxydante du jus de
grenade et sont concentrés dans I’écorce, les membranes et les moelles du fruit.

% Activité antibactérienne
L’écorce du fruit de Punica granatum possede, in vitro, une activit¢ antimicrobienne
remarquable sur des souches pathogenes tel Staphylococcus aureus, Listeria monocytogenes,
E coli, et aussi Candidum geotricum et Penicillium expansum. La combinaison unique des
tanins et des alcaloides issus de cette écorce, ainsi que leur action synergique, explique
probablement cette activit¢ antibactérienne non retrouvée dans d’autres fruits également
riches en tanins et en alcaloides.

¢+ Propriété antiseptiques
Une autre étude publiee par Al-Saeed et al. (2015), a révélé T'efficacité de I'extrait éthanoique
de I’écorce de grenade dans le traitement des plaies infectées par des champignons chez les
lapins, prouvant la propriété antiseptique de I'écorce de grenade. Egalement, Pextrait iso
flavonoides de I'écorce de grenade peut avor un effet significatif sur Iamélioration des
parametres reproductifs chez les males des lapins.

» Utilisation en agroalimentaire
Nous citons ici quelques utilisations dans le domaine alimentaire.

¢+ Conservation des produits carnés
Des études expérimentales ont montré que I'extrait de la poudre de la peau de grenade
(EPPG) peut étre utilisé comme conservateur naturel dans les produits carnes

+¢ Stabilisation de I'huile de tournesol
Une étude récente a démontrée que I’extrait méthanolique de la peau de grenade améliore la
stabilit¢ oxydative de I'huile de tournesol, a differentes concentrations. L’extrait de la peau de
grenade a des Concentrations de 800 a 850 ppm, a une efficacité de stabilisation comparable
aux antioxydants synthétiques classiques, a savoir le BHT a sa limite légale (200 ppm).

» Formulation d’un jus moins sucré
Une étude réalisée par Janeth et al. (2013) a porté sur la formulation d’un jus et d’une gelée
de jus de grenade additionné d’un extrait de I’écorce. Les résultats montrent que la

additionnée de Dextrait de I'écorce présente des propriétés rhéologiques similaires a celles des
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gelée commerciales. Ainsi, un jus de grenade moins sucré, pauvre en calories a été fabriqué,
par Iajout de I'extrait de I’écorce de grenade, ce jus est riche en antioxydants tout au long de
la période de conservation (08 semaines) [57].

» Le tennage et la teinture des cuirs
L’¢écorce de grenade servait au tannage et a la teinture des cuirs, ainsi, ¢ est 'écorces du fruit
qui était employée, avec mordangage a I'alun, pour donner leur couleur jaune aux cuirs
marocains, utilisés par exemple pour la réalisation des chaussures (babouche).
Les teinturiers de cuire de fez et Marrakech employaient les écorces de fruits verts pour
réaliser des jaunes pales et les écorces de fruits bien murs pour les tons dorés

» L’encre

L’écorce de la grenade fut quelques fois utilisée pour remplacer la noix de galle dans la
préparation de I’encre.

L’écorce de la grenade est riche en tanins hydrolysables, principalement en punicaline,

pédunculagine, et punicalagine [56].

L’examen phytochimique qualitatif réalis¢ sur la partie aérienne de Punica granatum.l
L.amontré la présence des polyphénoles tels que les flavonoides, les anthocyanes, les
Alcaloides, des tanins, des stérols, des coumarines, Le dosage des phénols totaux effectué sur
I'extrait méthanolique été déterminé par la colorimétrique, de valeur appréciable.

L'évaluation de [lactivit¢ antimicrobienne des extraits hydro méthanoligue des souches
étudiées Montre un effet de potentialitt moyenne [55].

Ce pendant P.granatumL. Possedent un pouvoir excellent de réduite des

Radicaux libres, le DPPH [55].

Ainsi qu’un excellent pouvoir de réparé et de régénéré des tissus de la peau.

Ont diminuée la durée des infllmmations des plaies [55]. C’est pour cette raison les
recherches ils sont destinées a construire des colles écologique grace a le grand pourcentage

qui possede la poudre d’écorce de grenade

remargue :
les tanins sont des métabolites secondaires importants rencontré dans le régne vegétal,ils

jouent un role dans la défence des végétaux contre les hérbivores.ce sont des composees
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polyphénoliques dont le poids moléculaires est compris entre 500 et 3000g/mol.les tanins se

localisent dans les divers organes des plantes : tige ,feuille,fruits,graines etc...... dans des

vacuoles cytoplasmique de cellule dites prériphériques(située au niveau des épideremes)et
sont alors facilment extraits [56].
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I11.1. INTRODUCTION :

L’objectif de ce chapitre est de présenter les matériaux qui ont été utilisés pour la réalisation
des composites a base d’une matrice thermodurcissable, la résine polyester nsaturée, renforcée
par la fibre de grenade (FG) a des taux variables et un diamétre de 250pum. On a décrit,
¢galement dans ce chapitre, les techniques d’élaboration des composites et les principales
techniques expérimentales utilisées  pour la caractérisation des propriétés des matériaux

preparés.

I11.2. Présentation des matériaux utilisés :
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Figure I11. 1: Préparation des composites a matrice polyester renforcée par la fibre de grenade
(FG) "orientation aléatoire

I11.2.1. Résine polyester insaturée :

La résine polyester insaturée utilisée dans cette étude est une résine ortho-phtalique. C’est un
produit fabriqué par la firme Exon Mobil Chemical, et vendue industriellement sous forme de
mélange peu visqueux (environ 373 mPa.S & 25°C). Les formulations courantes contiennent
entre 30 et 50% massique de monomere insaturé (le styrene), trés liquide et volatile, qui va
définir la viscosité finale de la résine. Le tableau V-1 regroupe I'ensemble des propriétés de la
résine polyester insaturée.

Tableau I11-1 Caractéristiques générales de cette résine polyester insaturée

Propriétés Unité Valeur Méthode
La densité g/ml 0.908 /
Viscosité a 25 °C mPa.S 373 ASTM D 2196
Brookfield (SP2/20)
Couleur Gardner 0,1 ISO 4630
teneur en styrene % 39,5
Valeur acide mg KOH/g 15,8 ISO 2114
Temps de gel a 25 °C (0.25 % Co-6% min, sec 9’ 54 DIN 16945
+1.5 % PMEC-50)
Relativité a 25 °C T max °C 182,1 DIN 16945
(0.25 % C0-6% +1) Toel-Tmax | 11°12”

111-2-2 Systéme catalytique Catalyseur/accélérateur :

Un initiateur de réaction de copolymérisation est utilisé pour toutes les formulations. 1l s'agit
du peroxyde de méthyléthylcétone (PMEC). La quantité d'initiateur introduite dépend de la
température de travail et varie, conformément aux indications des fiches techniques des
fournisseurs, de 1 a 1,5 %. La concentration de PMEC qui a été incorporée pour le durcissement
de nos plaques est de 1,5 pcr. L’accélérateur utilis¢é pour promouvoir la réaction de durcissement
de la résine est I'octoate de cobalt qui a été préalablement incorporé avec une concentration de
0,25% Vol.

111.2.3.Charge utilisée etson prétraitement Fibre de grenade :
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L'écorce de grenade constitue une source significative de composés bioactifs, incluant des
polyphénols, des flavonoides, des ellagitanins (qui représentent 28 % de I'épiderme du fruit), des
proanthocyanidines, ainsi que divers minéraux tels que le potassium, lazote, le calcium, le
phosphore, le magnésium et le sodium [1]. Elle contient également des acides gras, des
catéchines, des quercétines et des rutines. Il est a noter que les flavonoides et les tanins sont
présents en plus grande quantité dans Fécorce des fruits sauvages que dans celle des variétes
cultivées [2]. De plus, l'écorce renferme deux acides hydroxybenzoiques majeurs : lacide
gallique et lacide ellagique. On y trouve également des pigments jaunes et des anthocyanidines,
qui sont responsables de la couleur rouge caractéristique des grenades [3] . Cette riche
composition confere a lecorce de grenade de nombreuses propriétés bénéfiques tant sur le plan
médical qu'agroalimentaire.[4]

e Propriétés chimiques :

Composition en polyphénols : La poudre d'écorce de grenade est riche en composés bioactifs,
notamment en punicalagine, un polyphénol a haut poids moléculaire (1084,7 g/mol) qui posséde
des propriétés antioxydantes exceptionnelles. Ce composé est classé comme un tanin
hydrolysable, libérant de l'acide ellagique lors de son hydrolyse.

Tannins et acides : Les écorces contiennent également des tannins et des acides
hydroxybenzoiques, tels que lacide galliqgue et lacide ellagique, qui contribuent a ses propriétes
antioxydantes et medicinales.

pH et neutralisation : Les extraits d'écorce de grenade peuvent neutraliser les acides gastriques,
avec un pH régulé a environ 1.5 a faible concentration, ce qui leur confére des propriétés
antiacides [5].

e Propriétés physiques :

Aspect et couleur : La poudre d'écorce de grenade présente une couleur jaune due a la présence
de divers pigments.

Granulométrie : La taille des particules de la poudre varie entre 100 et 450 pm, ce qui peut
influencer son utilisation dans les formulations alimentaires ou médicinales

Densité et indices physiques : Bien que les valeurs spécifiques ne soient pas fournies, la densité
relative et d'autres indices physiques comme lindice de réfraction peuvent étre déterminés pour
caractériser davantage cette poudre [6].
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Préparation de fibre de grenade :
1 .Lavage :

Les écorces de grenade ont d'abord été lavées a l'eau du robinet pour éliminer un maximum
d'impuretés, puis elles ont été immergées dans de l'eau chaude pendant 20 minutes. Cette étape
permet de réduire partiellement la gomme présente a la surface des écorces et d'optimiser le
processus de broyage

2. Séchage :

Le séchage des matériaux a été effectué dans une étuve a 50 °C pendant 24 heures, jusqua
lobtention d'une masse constante.

3. Broyage :

Les écorces de grenade sont broyées a laide d'un broyeur a couteaux (modéle SM100). Le
produit obtenu est ensuite tamisé pour obtenir une granulométrie de 250um.

Ecorce de grenade

Séchage a 50°C
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Broyage

Poudre de grenade

Figure 111.2 : Préparation des fibres de grenade

111.2.4. Traitement chimique de la farine :

La poudre d’écorce de grenade a ét¢ plongés dans une solution composée de 5 % en poids
d'’hydroxyde de sodium mélangé a de leau distillée, et ce, pendant une heure a température
ambiante. Apres cette immersion, les échantillons ont été soigneusement rincés a leau distillée
avec (quelques gouttes d'acide acétique pour faciliter leur neutralisation. Par ailleurs, les
échantillons ont été lavés avec de leau distillke afin d'éliminer compléetement [hydroxyde de
sodium. Enfin, les échantillons traités a I'hydroxyde de sodium ont été séchés pendant 24 heures
a température ambiante, puis placés dans un four a 80 °C pendant 12 heures.

111.3. Elaboration du composite résine polyester /fibre de grenade :

La quantitt de résine polyester insaturée accélérée est mesurée pour préparer des plagues
composites d'une épaisseur moyenne de 5 mm. La matrice UPR accélérée est ensuite mélangée
dans un récipient. Des fibres de grenade de 250 pm, a la fois non traitées et traitées avec de
I'hydroxyde de sodium (NaOH), sont ajoutées en fonction des concentrations suivantes : 1, 2, 3,
4 et 5 phr (voir tableau 1). Pour garantir le durcissement de la matrice composite, une
concentration de 1,5 phr de PMEK est également incorporée. Les mélanges ainsi obtenus sont
versés sur une feuille de Téflon, sur laquelle repose le moule en bois. Pour assurer une répartition
uniforme du mélange sur toute la surface du moule, un ébulleur en bois est utilisé afin d'eliminer
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les bulles d'air générées lors du mélange des bio-composites. Les plaques composites sont
ensuite durcies pendant 24 heures a température ambiante, puis transférées dans un four ou elles
sont maintenues pendant 16 heures a 40 °C pour finaliser la réaction de durcissement de la résine

Figure 111.3: Préparation de composite en résine polyester par le procédé de moulage au
contact.
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I11.4. Préparation des echantillons :

Les plaques de résine et de composites obtenues sont homogenes et preésentent un bon état de
surface. A partir de ces plaques, les éprouvettes destinées aux essais mécaniques sont usinées en
forme rectangulaires aux cotes désirées a laide d'une coupeuse diamantée. Afin de limiter les
échauffements liés a l'usinage, des vitesses d'avance et des profondeurs de passe modérées sont
adoptées. Ce protocole permet d'obtenir des éprouvettes présentant un trés bon aspect de surface,
paramétre déterminant pour réaliser des essais mécaniques corrects.

I1.5. Essais expérimentaux effectués :
I11.5.1. Essais mécaniques :
111.5.1.1.Essai de traction :

Les essais de traction ont été effectués sur des éprouvettes rectangulaires ayant les dimensions
(125X25X5) mm3 sur une machine du type Dynamometre WD-T-20KN. Les éprouvettes ont été
testées & une vitesse de déplacement de 2 mm/min pour évaluer les caractéristiques en traction,
notamment, la contrainte a la rupture or et la déformation a la rupture er.

La contrainte a la rupture exprime la charge de traction supportée par I'éprouvette a 'imstant de
sa rupture par unit¢ de surface, elle est donnée par I'expression suivante:

o~=F/S (N f-'m:} (Eq1)

F: Charge de traction supportée par I’éprouvette (N),
S: Section initiale (m2).
La déformation & la rupture est indiqué en pourcentage sous la forme suivante:

&= Allo (%) €2

er . Déformation a la rupture,

AL =L - Lo: Allongement,

Lo: Longueur initiale de I'éprouvette,
L : Longueur finale de I’éprouvette.
I11.5.1.2.Essai de choc 1zod

L’essai de résistance au choc résulte de l'application d’une sollicitation mécanique a grande
vitesse de percussion avec une ¢énergie €levée, engendrant la rupture d’une éprouvette en une
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fraction de seconde. Il permet de déduire dans des conditions expérimentales données, la fragilité
ou la ductilité du matériau.

Les essais ont été réalisés sur un appareil du type Resil Impactor, consistant en un pendule
portant a son extrémité libre un marteau, un support pour éprouvette et un dispositif de lecture de
I'énergie de rupture, sur des éprouvettes non entaillées, ayant les dimensions (65/15/5) mm3,
selon la norme ISO180. Le choc est donné au centre de I’éprouvette au moyen d’un marteau de
7,5 Kg. Lénergie de fracture ou résilience an est calculée, pour les barreaux lisses selon
I’équation suivante :

A,

a, = —
el (Eq 3)

An est I'énergie cinétique en joule absorbée par I'éprouvette au moment de I'impact alors que |,
e sont, respectivement, la largeur et I'épaisseur de I'éprouvette.

111.5.1.3. Essai de dureté :

La duret¢ est la mesure de la résistance d’un matériau a la pénétration d’un corps dur. Une
technique trés simple et efficace. A laide d’un durométre SHORE lessai de dureté a été
effectué. De plus, la valeur de dureté SHORE a été convertie en échelle de dureté Rockwell
conformément a la norme ASTM D2240-15el. La valeur moyenne de trois lectures a été

enregistrée a 'aide d’un durometre SHORE, le test a été effectué pour chaque pourcentage de
fibres.

111.5.2. Mesure de la densité des composites :

Les mesures de densité ont été effectuées sur un appareil balance du type Ohaus selon la
norme 1SO 1183, méthode A, congcue pour les matériaux possedant une densité supérieure & 1.
Le protocole expérimental suivi pour la réalisation de I’essai consiste aux étapes suivantes :

1- Préparer le pycnometre

2- Tarer la balance

3- Prendre un échantillon dont le poids varie de 1a5g

4- Mettre I’échantillon sur la corbeille, et enregistrer la masse Wa

5- Tarer la balance a nouveau puis immerger I'échantillon dans le liquide d’immersion

6- Enregistrer la masse volumique selon la formule suivante :
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_ Waxp(fl)

""" 1. 3 Eq 4
Wa_wfl+00012g/cm (Eq 4)

d: masse volumique de I'échantillon exprimée en g/cm3

: masse volumique du liquide d'immersion exprimée en g/cm3

Wa: poids de I'échantillon dans l'air, exprimé en g

WHL: valeur absolue de la poussée hydrostatique, exprimé en g
0,0012 g/lcm3 = masse volumique de lair dans les conditions normales
111.5.3. Test d'absorption d'eau :

Des tests d'absorption d'eau ont été réalisés conformément a la norme ASTM D 5229 [1]. Avant
le test, le poids de chaque échantillon a été mesuré. Trois echantillons de chaque composite
formulé ont été immergés dans de l'eau distillke a température ambiante. Les spécimens ont été
retirés de l'eau chaque 24h et sont essuyés avec un papier absorbant avant de mesurer leur
poids. Aprés les mesures du poids, les spécimens ont été nouveau immergés dans leau. Le test
d'absorption d'eau a été poursuivi pendant plusieurs jours jusqu'a ce gu'un poids constant des
échantillons soit atteint. Le pourcentage d'absorption d'eau [WA (%)] est calculée en utilisant le
calcul formule suivante :

poids du composite absorbé par | eau—poids du composite sec

x100 = W%

poids du composite sec

(Eq 5)
Essai d’absorption du composite :

L'absorption d'eau est une propriété essentielle pour les matériaux a base de résine et de fibres
végétales. Dans cette étude, l'objectif principal est de déterminer et d'interpréter les cinétiques
d'absorption de notre matériau. Pour ce faire, nous mesurerons la masse des échantillons pendant
leur exposition au solvant (immersion) a divers intervalles de temps jusqua ce que leur poids se
stabilise.

Le pourcentage d'absorption d'eau des matériaux sera calculé en fonction de la différence de
poids entre les échantillons immergés dans leau et les échantillons secs, a laide de l'équation
suivante :

mit)=m;g

M(t) = x 100

£

(Eq 6)
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Ou:
m(t) : la masse de I’échantillon immergé dans I'eau a 'imstant ‘t” et mesurée a I'air libre

ms : la masse de I’échantillon sec.
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IV.1. Propriétés mécaniques des bio-composites résine polyester (RPE)/ fibre
de grenade (FG):

IV.1.1. Propriétés en traction :

Les variations des propriétés de traction, en particulier la contrainte et la déformation a la rupture
des bio-composites RPE/Fibre de grenade (FG) en fonction du taux et du traitement de la fibre,
sont représentées par les figures V-1 et 1V-2.

Selon la figure 1, qui montre les variations de la contrainte de rupture en fonction de la teneur en
fibres, nous avons observé une augmentation de la résistance mécanique jusqu'a un maximum a 3
pcr pour les fibres traitées (28.8 MPa) et non traitées (27.4 MPa). En autre a 3 pcr, on atteint un
équilibre optimal entre renforcement et dispersion, [1-2]. Au-dela de 3 pcr, la contrainte a la
rupture diminue. Cela est probablement di a lagglomération des fibres.Les fibres traitées
montrent une amélioration significative de la contrainte a la rupture par rapport aux fibres non
traitées. Le traitement alcalin ¢limine la lignine et I'hémicellulose, et améliore I'adhésion fibre-
matrice.
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Figure 1V-1. Variations de la contrainte a la rupture des bio-composites résine polyester (RPE)/
fibre de grenade (FG) en fonction du taux et de traitement de fibre.

En effet, les variations illustrées a la figure 1V-2 montrent une augmentation de la déformation a
la rupture, jusqu’a 3 pcr, avec une valeur maximale de 5.01% pour les fibres traitées. Apres 3
pcr, on observe une baisse de la ductilité, ce qui rend le matériau plus fragile. [3]
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Figure IV-2. Variations de la déformation a la rupture des bio-composites resine polyester
(RPE)/ fibre de grenade (FG) en fonction du taux et de traitement de fibre.

IV.1.2. Résultats de I’essai de choc :

Les variations de la résistance au choc Izod sans entaille, des bio-composites résine polyester
(RPE)/ fibre de grenade (EG) en fonction du taux et de traitement de fibre présentant une
dimension de 250um sont représentées par la figure 1V-3.

L'augmentation de la résistance au choc observée dans les bio-composites a base de fibres de
grenade(FG), tant pour les fibres traitées que non traitées, entre 1 pcr et 3pcr peut étre expliquée
par: A des concentrations faibles (1 pcr a 2 per), les fibres d'écorce de grenade sont capables
d'interagir efficacement avec la matrice en résine polyester. Bien que ladhésion ne soit pas
optimale, [4] . A faible concentration (1 pcr a 3 pcr), le traitement chimique des fibres avec de
I'hydroxyde de sodium (NaOH) améliore la rugosité de la surface des fibres, augmentant ainsi la
surface d'adhésion avec la résine [5]. A mesure que le taux de fibre augmente jusqu'a 3 per, il y a
une meilleure distribution des contraintes dans le composite, ce qui réduit le risque de rupture
localisée. La diminution de la résistance au choc observée a partir de 3 pcr pour les deux types de
composites, qu'ils soient & base de fibres de grenade traitées ou non traitées, peut s'expliquer par
plusieurs facteurs liés a la structure et aux propriétés des matériaux composites [6].
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Figure 1V-3: Variations de la résilience des bio-composites résine polyester (RPE)/ fibre de
grenade (FG) en fonction du taux et de traitement de fibre.

1V.1.3. Etude de la dureté SHORE :

Les variations des propriétés de la dureté shore des bio-composites résine polyester (RPE)/ fibre
de grenade (FG) en fonction du taux de fibre et de traitement de fibre sont représentées dans la
Figure 1V-4.

D’apres la figure 1V-4, donnant les variations de la dureté Shore en fonction du taux de
fibre de grenade (FG), nous avons noté une augmentation par rapport a la matrice pure jusqua
des taux de 3 pcr, suivie d’une diminution pour les bio-composites (RPE)/ fibre de grenade (FG)
ayant une dimension de 250um L’augmentation de la dureté Shore est attribuée a la rigidit¢é du
matériau aprés I'incorporation de palmier dattier. Par ailleurs, quand le taux de fibre s’accroit, la
possibilit¢ de formation d’agrégats augmente, ce qui conduit a Sa rupture fragile. Le traitement
chimique améliore la dureté a tous les taux de fibre .Cela est di que le traitement NaOH élimine
la lignine et d'autres impuretés, améliorant I'adhésion fibre-matrice et donc la transmission des
contraintes mécaniques.[7]
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Figure IErreur ! Il n'y a pas de texte répondant a ce style dans ce document.-4 : Variations de la
dureté Shore des bio-composites résine polyester (RPE)/ fibre de grenade (FG) en fonction du
taux et de traitement de fibre.

IV.2. Propriétés physiques des bio-composites résine polyester (RPE)/ fibre de
grenade (FG):

IV.2.1. Mesure des densités des bio-composites RPE/Fibre de grenade (FG) :

Les variations de la densite des bio-composites RPE/fibore de Grenade en fonction du taux de
fibres et du traitement de surface sont rapportées dans la FigurelV.5. La densité initiale de la
résine polyester insaturée (RPE) est de 1,202 g/cn?. Lorsque des fibres non traitées sont ajoutées
(1 a 5 pcr), la densité reste relativement stable avec de légeres variations entre 1,194 et 1,197
g/len?. Cette stabilité suggére que les fibres non traitées n’ont pas d’impact significatif sur la
densité globale du composite. Avec les fibres traitées a la soude (NaOH), une légere diminution
de la densité est observée. Cet effet représente un avantage pour le bio-composite RPE/fibre de
grenade, car la légereté est une caractéristique particulierement recherchée, en complément de
I'amélioration des performances du matériau. Ainsi, I'incorporation de fibres traitées favorise la
mise au point de bio-composites aux propriétés mécaniques optimisées, constituant un atout
majeur pour leurs composants. [8.9]
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Figure IV-5 : Variations de la densité des bio-composites résine polyester (RPE)/ fibre de
grenade (FG) en fonction du taux et de traitement de fibre

1V.2.2. Influence du taux de fibre sur I’absorption d’eau des bio-composites RPE/ Fibre de
grenade (FG) :

Les résultats de l'absorption d'eau sont présentés sur les figures 1V-(6-10). On observe que le
comportement d'absorption d'eau est similaire pour tous les bio-composites. Les éprouvettes ont
absorbe l'eau tres rapidement au cours des premieres étapes (0 a 50 h), se rapprochant d'un point
de saturation le composite continuait a absorber l'eau lentement. Les composites a base de fibre
de grenade (FG) présentent des taux d'absorption d'eau plus élevés en raison de la nature
hydrophile de la cellulose. La forte absorption d'eau entraine des changements dans les propriétés
dimensionnelles des échantillons.
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Figure 1V-6 : Influence du taux de fibre et du traitement de surface sur I'absorption d’eau des
bio-composites résine polyester RPE/ 1pcr de fibres de Grenade.
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Figure 1V-7 : Influence du taux de fibre et du traitement de surface sur I'absorption d’cau des
bio-composites résine polyester RPE/ 2pcr de fibres de Grenade.
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Figure 1V-8 : Influence du taux de fibre et du traitement de surface sur I’absorption d’eau des
bio-composites résine polyester RPE/ 3pcr de fibres de Grenade.
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Figure 1V-9 : Influence du taux de fibre et du traitement de surface sur I'absorption d’eau des
bio-composites résine polyester RPE/ 4pcr de fibres de Grenade.
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Figure 1V-10 : Influence du taux de fibre et du traitement de surface sur I’absorption d’eau des
bio-composites résine polyester RPE/ 5pcr de fibres de Grenade.




Chapitre IV : Résultats et discussion

Références :

[1] Li, X ; Tabil, L.G ; Panigrahi,S.Chemical treatments of natural fiber for use in natural fiber-
reinforced composites: A review.Journal of Polymers and the Environment2007, 15(1), 25-33.

[2] Sgriccia, N; Hawley, M.C; Misra, M. Characterization of natural fiber surfaces and natural
fiber composites.Composites Part A: Applied Science and Manufacturing2008, 39(10), 1632-
1637.

[3] Pickering, K. L; Efendy, M. A; Le, T. M. A review of recent developments in natural fibre
composites and their mechanical performance. Composites Part A: Applied Science and
Manufacturing2016, 83, 98-112.

[4] Khan, M.I;Khan,M.l. Mechanical Properties of Natural Fiber Reinforced Composites: A
Review. Journal of Materials Science & Technology2020, 36(2), 1-18.

[5] Mohanty, A. K; Misra, M; Drzal, L. T. Bio-composites: A New Green Material for the
Future. Journal of Polymers and the Environment2005, 13(3), 133-137.

[6] Reddy,K.R; Yang, Y. Natural Fiber-Reinforced Composites: A Review. Journal of Materials
Science2010, 45(1), 1-12

[7] Senthilkumar, K; Chandrasekar, M; Muthukumar, C; Thiagamani, S.M.K; Siengchin, S.
Polyester-Based Biocomposites. Taylor & Francis,2023.

[8] Kalia, S; Kaith, B. S; Kaur, I. Pretreatments of natural fibers and their application as
reinforcing material in polymer compositess—A review. Polymer Engineering & Science2009,
49(7), 1253-1272.

[9] Joseph, P.V ; al. Effect of chemical treatment on the tensile properties of short sisal fiber-
reinforced polyethylene composites. Polymer1999, 40(17), 4239




CONCLUSION

GENERALE




CONCLUSION GENERALE

CONCLUSION GENERALE

L’ensemble des travaux que nous avons présentés dans le cadre de cette mémoire concerne la
préparation et la caracterisation de nouveaux matériaux bio-composites a base de fibore  végétale
locale: La poudre d’écorce de grenade (FG)
Nous nous sommes principalement intéressés, aux bio-composites a base d’une matrice
thermodurcissable, la résine polyester, renforcée par la poudre d’écorce de grenade (FG)
a des taux variables et une taille de250 pm.
La caractérisation des bio-composites RPE/Fibres FG en fonction du taux de charge a permis de
dégager certaines conclusions.
v Par ailleurs, la caractérisation mécanique (traction, choc et dureté) des bio-composites a
permis de constater :
v’ L’augmentation de la contrainte et la déformation a la rupture avec I'augmentation du
taux de fibreFG.
v' L’augmentation de la résistance a I'impact jusqu’a un taux de fibre de 3pcr, pour les
bio-composites RPE/ FG
v' Une augmentation appréciable des valeurs de la dureté Shore pour les composites

renforcées avec la fibre de grenade (FG)

v’ Le traitement alcalin des fibres entraine une Iégére diminution de la densité,

probablement en raison de la modification de leur structure chimique et de I'amélioration

de 'interface fibre/matrice.

v' Les composites a base de fibre de grenade (FG) présentent des taux d'absorption d'eau

plus élevés en raison de la nature hydrophile de la cellulose.
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PERSPECTIVES

Au terme de cette étude, il nous parait utile de compléter ce travail par des essais qui permettront
de soutenir les interprétations données et d’enrichir le théme par des données supplémentaires.
Pour cela, nous proposons de :

v’ Séchage de la fibre pour éliminer T'humidité

v" Faire un traitement de la fibre végétale fibre de grenade (FG) avec le silane.

v Préparé des composites hybrides

v' Des analyses complémentaires par MEB et FTIR permettront également de mieux

comprendre les interactions interfaciales.




