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Introduction générale

Introduction générale

Aujourd'hui, les matiéres plastiqgues sont présedsas presque tous les secteurs de
l'activité humaine. lls sont devenus, ces derniamses indispensables dans de nombreux

domaines de haute technologie.

Les avantages les plus importants des polymerdsadacilité de mise en ceuvre, la
productivité et la réduction des codts. Pour de meunses applications, les propriétés des
polymeres sont modifiées en utilisant des renfpadisr optimiser les propriétés mécaniques.
Les matériaux polymeéres renforcés par des fibraghéyiques, comme les fibres d’aramide,
les fibres de carbone ou les fibres de verres ¢$@d utilisés dans divers domaines
d’application, comme ceux de l'automobile, de Ilaxstouction, de I'aéronautique, et des
sports. Les fibres de verres sont les plus utdisgi&ce a leur faible colt, leur facilité de
production et leurs propriétés mécaniques spéafigmportantes. Cependant, le probleme
rencontré lors de l'utilisation de ces matériaventide leurs impacts négatifs pour ’lhomme

et pour I'environnement (allergie de la peau, capcémonaire...etc.) [1].

Les composites renforcés de fibres naturelles ont dittiré une attention de plus en
plus grande en raison de leur faible codt, leusidérpeu élevée, leur biodégradabilité et leur
disponibilité leur facilité de mise en ceuvre, lbaut module spécifique, et leur capacité a étre
recyclé, Ces avantages présentent de l'intérét gesirapplications dans divers domaines
comme par exemple la vie quotidienne (mobiliernpkeer, pots...),lI'industrie automobile les
constructeurs automobiles utilisent des tapis falés a base d’abaca. Notamment, le lin et le
chanvre sont utilisés dans la fabrication des poétepanneaux pressés, tablettes arriere,
dossiers de siege, boucliers moteur et appuief@ear les consommateurs, les composites a
base des fibres végétales dans les voitures faemtisine meilleure isolation thermique et

acoustique, par rapport aux fibres synthétiques [2]

Dans cette étude, nous avons élaboré un nouveariamatomposite Polyéthylene/
fibres de lin.Le composite obtenu a été soumis a plusieurs tgeabside caractérisations a
savoir les caractérisations structurales par l&adiion des rayons X (DRX), les tests
meécaniques (traction), thermiques (I'analyse caléiique différentielle (DSC) et I'analyse

thermogravimétrique (ATG).

Ce mémoire s'articule sur deux grandes parties: ainde bibliographique et un

protocole expérimental.



Introduction générale

L’étude bibliographigue se réparti en deux chapitre

Le premier chapitre est un rappel de généralitédeenotions fondamentales sur les

polymeéres, et les matériaux composites (matricafore charge et additifs) et leur
classification.

Le deuxiéme chapitre, est un présentation de maatériau d’étude PE/LIN.
Le protocole expérimental est constitué de deuypittes:

Le troisieme chapitre, comprend les matériaux sdéili ainsi que les techniques
expérimentales utilisées.

Le quatrieme chapitre est consacreé a la discusidiensemble des résultats obtenus
a partir des différents tests effectués.

Enfin, dans la conclusion, nous évoquerons lesip@ux résultats trouves.
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Chapitre | Généligés sur les polymeres et les matériaux composites

[.1 Introduction

Les matériaux polyméres sont généralement utifieés leurs propriétés mécaniques
particuliéres et leur aptitude a étre mis en cel@es qualités sont étroitement liées a leur
structure et il est possible, a partir d'une sttt moléculaire donnée, d'imaginer la
morphologie qui en découle et les propriétés quirattachent, ce chapitre a pour objet une

présentation des principales générales sur lesraobs, et en particulier le polyéthyléne [3].

1.2 Historique
a) La science des polyméres

Le mot polymere vient du grec « polus » plusieatss meros » partie. Un polymére est une
macromolécule, organique ou inorganique, constitlgd'enchainement répété d'un méme
motif, le monomere (du grec monos: un seul ou @kes et meros ; partie), reliés les uns aux
autres par des liaisons covalentes, les travaustaledinger dans les années 1920 constituent
la base de la science des polymeres (Nobel en I&bB)acromolécules. Flory énoncera plus

tard les principes fondamentaux sur les polyme¥eb¢l 1974) [4].

b) L’industrie des matiéres plastiques

« Les matiéres plastiques » : Les matiéres plastigont des matériaux organiques de
synthése fondés sur I'emploi des macromoléculelyri@oes). Les caoutchoucs sont aussi

regroupés sous cette appellation [4].
Matiere plastique = résine de base + adjuvantsdititsd

Cas du caoutchouc : vers 1839 I'Anglais Thomas Heket I’Américain Charles
Goodyear découvrent le procédé de vulcanisationadutchouc en chauffant du caoutchouc
naturel en présence de souffre. Le procédé inelstra développé a partir de 1850,

En dehors du caoutchouc, les premieres matieratiquias sont apparues a la fin du
XIXeme siecle et existaient plutét a I'échelle sattiale qu’industrielle, parmi ces matériaux,
on peut citer ceux d’origine naturelle comme lel@eld (toute premiere matiére plastique,
1870) ou le nitrate de cellulose (coton-poudrewdmicoton, produit inflammable utilisé dans

les canons),

La Galalithe, littéralement « pierre de lait », exfiie a partir de la caséine du lait, et
utilisée en remplacement de la corne et de l'érallans la fabrication de peignes, de
boutons... On trouve des brevets de fabrical®colle a base de caséine des 1873 et déja
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utilisée dans I'ancienne Egypte. De facon génélake,protéines peuvent étre considérées
comme des polyméres naturels, car constituées libémement d’acides aminés, Feretti
invente le Lanital ou fibre de lait (Brevet Feret©35) [4].

Le véritable essort de la chimie des matieres iglastse fait a partie de 1920 par
I'exploitation des résines formo-phénoliques (19B&ekeland = Belge). C’est la naissance de
la Bakélite, il s’agit du premier polymere thermodsasable entierement synthétique et ouvre
la voie aux résines a base de phénol, de 1920 & %84 développent les résines «
phénol/formol » ; I'acétate de cellulose remplaeectlluloid trop inflammable dans des
applications type films photo ou cinématographides,premiéres matieres thermoplastiques

sont produites en grande quantité [4].
[.3 Définition
e Un polymére : Les polyméres — du grec 'poly’ (muss) et 'meros’ (parties) — sont un
groupe de produits chimiques qui partagent un nm@nneipe de formation [5].
Un polymeére est en effet une macromolécule obtgrarela répétition d'une unité

constitutives, encore appelée unité de répétittomportant un groupe d'atomes liés par des

liaisons covalentes [5].

H;C=CH;——p% H;C-CH;—% *(—Cuz—Cpr—) o™

Sl 1 Biin ots Palybelyidne
famninmmine wlydition {pokgmize)

Les termes « unité constitutive » et « unité détiépn » sont, de nos jours, préférés a
« motif monomeére » ou « unité monomere». Un polgmpeut étre schématisé par

I'enchainement covalent suivant, dénommé chaineomatéculaire :
—A-A-A-A-A-A-A-

Les polymeres définis ci-dessus sont obtenus parépetition d'une seule unité
constitutive: ce sont des homopolymeres, Par opposiles copolyméres ont des chaines

comportant plus d'un type d'unité de répétition [6]

* Un monomeére est un composé constitué de molécingges pouvant réagir avec d’autres
monomeres pour donner un polymére. Contrairemenpaymeére, un monomere une
faible masse moléculaire, le terme macromolécule sesivent utilisé a la place de

polymére [7].

m
I
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» Polymérisation : est la réaction qui, a partir adesnomeéres, forme en les liants des
composés de masse moléculaire plus élevée [7].

» Degré de polymérisation : Le degré de polymérisafioP) représente le nombre moyen
de monomeres dans les macromolécules d’'un polymearajésigne la réaction chimique
de fabrication des macromolécules. |l peut étreub@ par le rapport de la masse
moléculaire moyenneM d'une macromolécule du polymere considéré, a lassma

moléculaireM odu monomere correspondant.

DOP)y=— Equation 1.1

Lorsque ce degré de polymérisation (DP) est infierge 30, on parle d’oligomére et

lorsqu’il est supérieur a 30, c’est un polymeére [8]

La masse moléculaire d’'un polymére est le prodeitadmasse moléculaire du motif

élémentaire par l'indice de polymérisation [8].

n<10et degVl < 1.000: systemes moléculaires,
10<n<50et1.000 < M < 5.00Q Oligomeres,
n>50 et des masséd > 5.000: macromolécules ou polyméres.

Exemple : tergal
M motif=10MC+8MH +4.MO

o o
{%’g-{:}—g—ﬁ-ﬁﬁrﬁli; M motif =10 .12 + 8.1 + 4.16

M motif =192 g.mol -1
M tergal =n.192

I.4 Nomenclature des polymeres

Le nom des polymeres est généralement dérive de delmonomere en ajoutant le
préfixe "poly". Pour le nom du monomere : il estnfi@ de plusieurs mots, il est mis entre

parenthéses et précédé de poly (préfixe) : [9]
Exemple :
poly(chlorure de vinyle).

Pour le copolymére, on utilise un unifixe pour d&crce que l'on connait de

I'agencement des unités constitutives. lls sonigtés par : le polymére alterné. [9].
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Exemple :
Poly [styrene-Co-(méthacrylate de méthyle)].

Généralement, les polyméres sont trés utilisés temmatieres plastiques, les fibres,

elastomeres, peintures, adhésifs,...etc. [9].
1.5 classification des polymeres

Il existe plusieurs modes de classification desyméres que peuvent étre classés

selon divers critéres :
[.5.1 Selon leur nature chimique

» Polymeres minéraux : lls sont constitués soit deras renfermant un seul corps simple :
diamant, graphite, phosphore, soufre...Ou de chaem®rmant plusieurs hétéroatomes :
(silicates acides polyphosphoriques, chlorure dgpbosphonitrile) [10].

» Polymeres organiques : C’est la classe la plusericomme : les polydiéne, les
polyacryliques, les polyamides, les polyvinyles][10

» Polymeres mixtes : Doués de propriétés intéressalmet une bonne résistance thermique
(=300°C — 350°C) comme les silicones [10].

1.5.2 Selon l'origine

On distingue les polyméres naturels, les polymekediciels et les polymeres

Synthétiques :

> Les polyméres naturels : Issus des regnes végéiatal ou minéral leur économique et le
réle qu'ils jouent dans les mécanismes vitaux wssuré une place de premier choix
depuis une trentaine d’années [9,11].
Exemples :
» Les polysaccharides (cellulose, amidon...),
* Les protéines (la laine, la soie ...),
* Le caoutchouc naturel... [9,11],
> Les polymeéres artificiels : (dérivés des polymaraturels).
Sont obtenue par modification chimique de polymeéasirels de facon a transformer
certaines de leurs propriétés.
Exemples :
 les esters cellulosiques (nitrocellulose, acétateallulose ...etc.),

» ébonite (caoutchouc fortement réticulé par le )Ud,11],
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» Les polymeéres synthétiques : Les molécules mon@n@ueé permettent de les obtenir
n'existent pas dans la nature. Cependant, on pewdinquer que les structures réalisées par

synthése sont souvent proches de celles des pagmaturels [9,11].
1.5.3 Selon leur domaine d’application

» Les polyméres de grande diffusion : Encore appptdgmeéres de commodité, dont la
production annuelle s’évalue par millions de tonrsest devenus d’'un emploi quotidien
pour tous. Le polyéthylene, le polystyrene, le p@lylorure de vinyle) et quelques autres
sont a classer dans cette catégorie d'une impat@canomique considérable [9].

» Les polymeéres techniques : Ont des caractéristigiuéeur permettent de se substituer, de
plus en plus aux matériaux traditionnels (métaugramiques...) pour nombreuses
application ; les polyamides, les polyacétales...fpadie de cette famille [9].

» Les polyméres spéciaux : Ou polyméres de fonctigsdhtent généralement une propriété
qui induit leur utilisation pour une applicationrpieuliere. C’est dans cette catégorie que

se trouvent les polymeres conducteurs, photo athi#gsmostables, adhésifs, etc. [9].
I.5.4 Selon l'architecture (dimensionnalité)
Les polymeres peuvent encore étre classés erctatggories :

» Polymeres linéaires ou monodimensionnels :

Pour lesquels, chaque chaine macromoléculaire esistituée d'un nombre
(éventuellement) élevé mais fini d’'unités monomeree tels systémes correspondent a la
polymérisation de monomeres bivalents et une mauléxule linéaire peut étre tres
schématiquement représentée par un trait contiviséden intervalles figurant chacun une
unité monomerdFigure 1.1) chaines polymeéres est constitué de longueur \arigbopriété

désignée par le terme poly molécularité [9].

Figure 1.1 : Représentation de la chaine d’'un polymére lindife
» Polymeres bidimensionnels :
Dont certains peuvent étre produits par la natcaebpne graphite, kératine...) ; dans
le domaine des polymeres synthétiques ce sont erdes curiosités de laboratoire.ils se
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présentent sous la forme de feuillets bidimensimnndépaisseur comparable a celle des

molécules simplef~igure 1.2) [9].

Figure I.2:Représentation schématique d’'un polymeére bidimensio le carbone graphite[9].
» Polymeéres tridimensionnels :

Qui résultent de la polymérisation de monomeérest danvalence moyenne est
supérieure a deux ou encore de la réticulationm@ion d’'un réseau tridimensionnels), par
voie physique ou chimique, de polymeres linéaiégs [

Leur dimension moléculaire peut étre considéréengennfini puisque toutes les
unités monomeres constituées d’'un objet sont li@etacon covalente pour former une seul
macromolécule [9]. Les liaisons se développent desdrois dimensions et un élément de

volume d’un tel peut été représenté sufigure 1.3) [9].

]

Figure 1.3 : Représentation schématique d’un polymeére tridinoans! [9].
[.5.5 Selon leur comportement thermique

Les propriétés des polymeres permettent des udagessariés. On peut ainsi les

regrouper dans quatre familles :

* Les thermoplastiques,
* Les thermodurcissables,
* Les élastomeéres,

» Les élastomeres thermoplastiques [12 ,13].
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Tous ces polymeres peuvent étre des homopolyméree® copolymeéres et peuvent
étre obtenus par polymérisation (polymérisation alaine ou polycondensation). lls se
différencient par [larchitecture de leurs macromoalés (linéaire, ramifie ou réseau
tridimensionnel), par leur mise en ceuvre plus oinmaisée et par leur propriété d’élasticité
[12,13].

A) Les thermoplastiques

Un thermoplastique est un polymeére linéaire ou fiégnpouvant étre ramolli par
chauffage et durci par refroidissement dans unniatke de température spécifique. Ces
polyméres peuvent cristalliser thermoplastes amempbu thermoplastes semi-cristallins
comme le polyéthylene (PE), le poly (chlorure deyle) (PVC) ou le polystyrene (PS) sont
mis en forme par diverses techniques comme ligact’injection-soufflage, I'extrusion ou
le rotomoulage(Figure 1.4), Dans la majorité des cas, le polymere ayant Imdéodésirée
récupere son état partiellement cristallin ou amergpres refroidissement [12,13].

Figure 1.4 : Représentation schématique d’'un polymere therrstiqlee [12,13].
B) Les thermodurcissables

Un thermodurcissable est un produit (poudre a mmostdide ou résine liquide
transformé irréversiblement par polymérisation enréaseau tridimensionnel infusible et

insoluble que I'on qualifie de thermodurci,

Il est souvent d'usage, dans [Iindustrie, d’empfoyabusivement le terme
thermodurcissable pour désigner a la fois le systédactif initial, soluble et fusible et le
produit final et infusible [12,13].

Le réactif initial peut étre composé d’'un monometed’'un mélange de monomere
(résines aminoplastes et phénoplastes, silicon@u..plus fréquemment d’'un meélange de
polymére linéaire de faible masse molaire et dean@re (résine époxy, résines polyesters
insaturés,...) [12,13].



Chapitre | Généligés sur les polymeres et les matériaux composites

Dans tous les cas, la réticulation s’effectue skaddion de la chaleur et / ou de
catalyseurs. Ces polyméres amorphes ont une tetapgde transition vitreuse élevée (80 °C
a + de 150 °C) mais, du fait de la réticulation,pnésentent pas d’état caoutchouteuse ni
d’état liquide,

La mise en ceuvre des thermodurcissables est dongs naisée que celle des
thermoplastiques car il faut impérativement effectia mise en forme en méme temps que la
réaction chimique de réticulation. Cependant, lesrhodurcissables présent une résistance

meécanique, chimique et thermique plus élevéeseapithermoplastiques [12,13].
C) les élastomeres

Un élastomere est un polymere linéaire ou ramtfiéesformé par vulcanisation en un
réseau tridimensionnel faiblement réticulé infusibét insoluble. Les élastoméres se
différencient des thermodurcissables par leur pétird’élasticité caoutchouteuse, c’est-a-
dire la capacité a subir de trés grandes déformatiéversibles sous l'action de contrainte

mécaniques,

lIs peuvent atteindre de trés grandes allongem@uassiu’a 500 %) tout en étant
capables de retrouver leur géométrie initiale estitteant au milieu I'énergie qui leur a été

fournie lors de la déformation [12,13].
D) les élastomeres thermoplastiques

Un élastomeére thermoplastique est un polymere ilméau ramifié présentant les
propriétés d'élasticité caoutchoutique d’'un élagimmet de facilité de mise en ceuvre d’un
thermoplastique. Les élastomeres thermoplastigolesle souvent des copolymeres a blocs
(ou des mélanges d’homopolyméres et /ou copolynukmed) la structure a I'état solide résulte

toujours de I'association d’au moins deux phasssmntites non miscibles :

» une phase souple (température de transition veresnprise entre 90 °C et 40 °C)
associée a une phase rigide (température de toansitreuse ou température de fusion
supérieure a 90 °C). C’est donc un matériau musphou la phase rigide est dispersée

dans la phase souple [13].
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Figure 1.5 : Les principaux groupes de polymeéres [14].

[.6 Propriétés des polyméres
Propriétés physique

En fonction de la structure physique des polymearegeut les classer en quatre types
d’état :

» L’état amorphe, dans lequel les arrangements mialiges n'ont pas d’ordre prédéfini. Les
macromolécules ont enchevétrées en pelotes. Gettmee d’'ordre engendre une absence
de point de fusion, I'existence d’'une températueetinsition vitreuse qui marque le
passage d’'un état vitreux (ou le matériau se cormpmmme un verre, c'est-a-dire dur et
cassant) a un état caoutchouteuse (ou les chagne®em glisser plus facilement), ainsi
gu’une transparence dans le visible comme celieasts du polystyréne « cristal » ou du

poly (chlorure de vinyle) « cristal » qui sont talesux amorphes.

» L’état amorphe orienté, ou les arrangements mi@&es sont tous orientés dans la méme

direction.

» L’état cristallin, caractérisé par un arrangemerganisé des molécules. Les chaines
s’organisent de facon ordonnée et compacte. Leatpslymere est décrit par son réseau
et son motif. Le réseau caractérise la périodaté@és les trois directions de I'espace. Les
principales caractéristiques de I'état cristallamtsune compacité supérieure a celle de la
phase amorphe, I'existence d’'un point de fusioliagtsence de transition vitreuse, une

rigidité supérieure a celle de la phase amorphe.

» L'état semi cristallin, qui associe a la fois unmaagement organisé et des zones amorphes
[14].
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Partie amorphe

Partie cristalline

i
P
k.

Monomé Oligomére Polymére

Figure 1.6: Formation d’'un polymere [14].
Propriétés meécaniques

Les propriétés mécaniques décrivent le comporterdeat matériaux soumis a des
sollicitations mécaniques telles que des pressiates étirements, des torsions, des
frottements, des cisaillements, des chocs ou sefistlde la pesanteuiFigure 1.6). Elles

dépendent fortement du type de contrainte appliflLée

Traction Compression Flexion Torsion Cisaillement

Figure 1.7: Différentes sollicitations mécaniques [14].

C’est la structure du réseau résultant de I'endneni&nt des chaines qui confére aux
polymeres leurs propriétés meécaniques les plus riiapes, a savoir I'élasticité
caoutchouteuse et le comportement viscoélastiquéétat fondu d’'une part, et un

comportement a la fois vitreux et ductile a I'&dalide d’autre part [14].
Propriétés optiques

Les plastiques different par leur capacité a tratsmla lumiere. Certains plastiques
sont transparents, proposant des propriétés optisjo@laires a celles du verre, d’autres sont
opagues et ne laissent passer aucune lumierdakagpes translucides laissent passer un peu

de lumiere, mais les images sont floues [14].
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Enfin, certains pastiques sont semi-opaques, adge qu’il laisse passer une
guantité de lumiere suffisante pour pouvoir vois denbres et des formes. Comme les valeurs
de transmission de lumiere correspondant a ceéreliffes catégories ne sont pas clairement
définies, quelques regles ont été établies, soumal est placé de I'autre c6té du plastique et
est facilement lisible, le plastique est transparsnlimage est floue et qu'on ne peut rien
lire, mais que les formes générales peuvent égtinduées, le plastique est translucide, si
seulement de vagues ombres peuvent étre discetadsastique est semi-opaque. Si aucune

lumiére n’est transmise, le plastique est opaqdg [1

Certains plastiques sont utilisés pour leur trarespze : le polycarbonate, le
polystyrene. lls sont utilisés pour fabriquer destilles pour les yeux, des vitres pare-balle,
des éclairages de voiture. Contrairement au vene,exposition prolongée aux U.V. dégrade

les polyméres qui deviennent jaunes et perdergwtedansparence [14].

Les propriétés optiqgues d’'un polymere sont détegesrpar sa structure chimique. En
effet, un polymere semi-cristallin dont les cristas ont au moins une dimension voisine de
celle de la longueur d’onde de la lumiére va ldudér. Le matériau sera alors opaque ou
translucide. Par contre, un polymere amorphe,dpetra la lumiére visible, est en général
transparent. L'ajout de renforts ou d’additifs condbien souvent a une réduction de la

transmission de lumiére [14].
Propriétés thermique :

Lorsque la température augmente, I'énergie therenidournie aux molécules
augmente leur mobilité : les rotations autour d@isdns C-C du squelette des chaines sont
plus aisées (changements de conformations). Le mordb liaisons de faible intensité,
Vander Waals, diminue quand la température augmeeatajui libére les mouvements

moléculaires [4].

Nous considererons que la température de transittoguse d'un matériauglest la
température en-dessous de laguelle les molécutaserfaible mobilité relative ou autrement
dit, a la plus grande modification de la capacie diformation. La température, Est
habituellement utilisée pour les phases totalemenpartiellement amorphes telles que les
verres et les plastiques. Les polymeres thermogleest (non-réticulés) sont complexes car,
en plus de posséder une température de fusignauFdessus de laquelle leur structure
cristalline disparait, de tels plastiques ont wreoade température, plus bassgei-dessous
de laquelle ils deviennent rigides et cassantpeatent fissurer ou se briser en éclats. Au-
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dessus de ([ les liaisons secondaires (Van der Waals) nonleates entre les chaines des
polymeres deviennent faibles en comparaison dedtamn thermique, et le polymere devient
souple et capable de se déformer élastiguemenstiquement sans rupture [4].

Ce comportement est I'une des propriétés qui renideplupart des plastiques si
utiles. Un tel comportement n'existe pas pour lastjgues thermodurcissables réticulés qui,
une fois fabriqués, le sont de maniére irréversiilese briseront en éclats plutdt que se

déformer, sans jamais redevenir plastiques ni foedrétant chauffés [4].

a) Etat vitreux : T< T4

Dans une phase cristalline, les molécules sontéemgt alignées. Elles n'ont en
revanche aucun ordre dans une phase vitreuses: fellment des pelotes enchevétrées. La
mobilité des molécules de la phase vitreuse esitatd plus faible que la température est
basse. Ce qui confére a tous les polymeéres enajamé bonne rigidité, une bonne résistance
meécanique, et une faible capacité de déformatipn [4
b) Etat caoutchouteuse : Tg< T < T ou Ty

Il est du a la phase amorphe et existe dans la tptatité des polyméres. Il démarre
généralement aux alentours de la température dsiticn vitreuse § et il est limité.
Supérieurement par la température de fusion desszonistallines si elles existent ou par la
température de décomposition thermiqye T

Dans cet état la phase cristalline n’évolue pasaestructure reste identique a ce
guelle était a T<J. La phase amorphe subit des changements : |'@ictivahermique
provogue un déplacement des molécules, une rugasdiaisons de faibles énergies entre les
molécules et une augmentation du volume du polymEsn résulte une grande facilité de
mouvement des molécules [4].
c) Etat fluide : T«< T< Ty

Cet état ne concerne que les thermoplastiqgueshhaepcristalline n’existe plus car
T>T;, il Ny a plus gu'une phase amorphe. Toutes leoubes (celles provenant de la phase
amorphe et celle provenant de la phase cristallioeinent des pelotes. Les nceuds
d’enchevétrement disparaissent par reptation, léenaa s'écoule comme un fluide. Le

polymére est malléable : peu de résistance méaanigu rigide.... [4].
.7 Synthése de polymérisation

Les principales méthodes de polymérisation son& :pblymérisation par étapes
(polycondensation), et la polymérisation en chaine.

m
I
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[.7.1 Polycondensation :

Cette polymérisation se fait par étapes, car le$nels de polymeres croissent par des
réactions de condensation se produisant entre dekcubes ayant des degrés de
polymérisation différents [15].

L'exemple le plus souvent utilisé pour ce type delymérisation est la
polyestérification :

HOOC-R-COOH+ HO-R’-OH>HOOC-R-CO-R'+HO

[.7.2 Polymérisation en chaine:

La polymérisation radicalaire suit un mécanismeé&detion en chaine, I'espece active
est un radical libre : elle s’applique a un grawdnbre de monomeres. Cette polymérisation
comporte trois étapes essentielles : 'amorcagerdpagation, et la terminaison des chaines.
* Amorcage : il correspond a l'activation d’'un mongm@race a un amorceur A ; le début

de la réaction de polymérisation en chaine esa dierine :

AtM ——» M*

» Propagation : la propagation est la séquence diogal’addition du monomere M sur un

centre actif AM*, conduisant ainsi a la croissadeda chaine macromoléculaire [15].

AM*+ M —mn AM*;

AM*; + M —— AM*;
AMi* + M ——»AM*

» Terminaison : Les réactions de terminaisons sdfgscqui conduisent a la destruction des
centres actifs et a la fin des réactions de lsssavice des chaines [15].

AM* + AM* P AM;;;A (espéce macromoléculaire)

1.8 Isomérie de configuration

a) Tacticité : La tacticité ne concerne que les molécules asyués ; il s'agit de
molécules de méme formule chimique dont I'arrangendes radicaux monovalents R le long
du squelette de la molécule est différent d'unéreha I'autre. Prenons le cas de I'éthylene et
du PE sur lequel on a greffé un radical R a lagpldan atome d’hydrogene. R peut étre un
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atome de ClI, F ou un groupe €6l GHs. Le groupement R rend le monomére asymétrique ;

Il'y a plusieurs facons de le lier sur le squelddda chaine — [CH-CH]-n [4]:

-Les radicaux R sont tous du méme c6été du plana: wm polymere lin€aire isotactique.

H H H H
\ /_P ) F y ? 7
Polypropylene / CHi C CH; C CHy C CHa, /
isotactique // / \‘ / \q / \‘ / \q ///
ij H C H C H C H C f{,’
‘ / / 4 7 d
H H H H

-Les radicaux R sont situés alternativement degiadtautre du plan : le polymere est linéaire

syndiotactique.

Cl H Cl H
/ 7 ip ! ;? 7
IXPRP YT
ZEN\VANVAN\VANIVELHS
HC aC WC a / Syndiotactique
H! H! HJr

-les radicaux R sont fixés au hasard, de faconaiéa le polymére est linéaire atactique.

b) Isomérie cis-trans :Certaines polymérisations, comme celle des dieopgigués,
[le butadiéne-1,4 —CH 2=CH-CH=CH2- en particulipduvent donner lieu au maintien de

doubles liaisons dans le squelette macromoléculaire

e Soit en positions cis :

NS =CH;, CH, ="\

* SOit en position trans :

NS CH, b

\
c=c”
/ \
4 CHy =N\
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1.9 Applications des polymeres

Les polymeres sont devenus I'élément essentiel dambre trés important d’objets
usuels et courants, dans lesquels, ils ont soueemplacé les substances naturelles. Les cing

familles les plus utilisées sont:

* Les polychlorures de vinyles (PVC) utilisés commieéces rigides, tuyauterie, films
d'étanchéité ;

* Les polyéthylenes (PE) utilisé comme emballagessparents, pieces rigides ;

» Les polypropylénes (PP) et les polystyrenes (Pigtes rigides, fibres;

* Les polyesters saturés: cosmétiques, revétemergarthee, peintures, vernis, plastifiants
pour autres polyméres; et les polyesters insatufiéms, fibres textiles, matériaux
composites ;

 les polyuréthannes (PU). Citons également lesdtestes, qui proviennent pour certains
de ces différentes familles et ou du caoutchouarahtet dont la principale utilisation se

trouve dans le domaine des pneumatiques [16].
1.10 Les matériaux composites
1.10.1 Présentation générale

Un matériau composite est un assemblage de dewstitcamts non-miscibles, ou plus,
dont les propriétés physiques sont supérieuredl@s e ces constituants pris séparément.
Les principaux constituants d’un composite sometdort qui supporte la charge et la matrice

qui lui transfert cet effort,

Les principaux atouts des composites sont, d’'umg |er importante résistance spécifique
(Figure 1.8), et d’autre part, la possibilité de les conceyamur répondre de facon optimale
aux besoins fonctionnels. En fait, I'orientation dnfort et sa concentration permettent de
fagconner un matériau dont I'anisotropie est pasfagnt adaptée aux sollicitations qu’il doit

supporter [17].
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Figure 1.8: Résistance des matériaux en fonction de leur aefisf.

De par leurs résistances spécifiques supérieleesnatériaux composites permettent
d’alléger les structures en se substituant awaga métalliques, quand I'environnement
d’application le permet, notamment les conditionsrmiques. Cette alternative suscite un
grand intérét industriel, particulierement pour leslustries du transport (aéronautique,
spatiale, ferroviaire, automobile, navale,...) ou peids représente un défi majeur car
synonyme de consommation du carburant. Dans cetiigue, les constructeurs aéronautiques
continuent d’introduire de plus en plus de piecesemposite dans leurs appareils en vue
d’'un allégement optimal de la structifigure 1.9) [18].
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Figure 1.9: Croissance du pourcentage de matériau compos#érenautique au fil des

années [18].

Selon I'objectif de leur utilisation, les matériagomposites peuvent se classer en
deux catégories : Les composites de Grande Diffu$@D), dont l'utilisation a pour but
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principal I'optimisation des co(ts, et les compesiHaute Performance (HP), employés pour

leurs performances mécaniques ou thermiques otsna8].

Les composites GD représentent environ 95% desriaatecomposites utilisés. lls
sont peu codteux et compatibles avec des prodgctinrgrandes séries (automobile, loisir...).
En revanche, leurs propriétés mécaniques sont faibdes que celles des matériaux de

référence tels que I'acier et s’emploient général@npour des pieéces non structurales [18].

Les composites HP présentent des caractéristiggeanmugues spécifiques supérieures
a celles des métaux. Ces matériaux sont assezuareiuse du codt élevé de leurs matieres
premieres et de leurs procédés de fabricatiorsolig utilisés pour des applications de pointe

comme l'aéronautique, le spatial, I'armement, lesures de luxe et de formula 1...etc. [18].
1.10.2 Composants

Les matériaux composites se constituent principafgrd’un renfort et d’'une matrice,
le renfort représente le squelette qui assureraetanécanique de la piéce composite, la
matrice, quant a elle, est le liant qui maintienténfort dans sa forme. Le réle de la matrice
est, essentiellement, la transmission des efforteafort et la protection de celui-ci contre les

agressions environnementales,

En outre, d’autres composants peuvent étre ajaubésnatériaux composites comme
les charges qui augmentent la résistance de lacedtrs interfaces pour améliorer I'adhésion
fibres/matrice et les additifs qui protegent le posite contre 'lhumidité et les U§igure
1.10) [18].

Matrice

Renfort

Figure 1.10: Constituants d’'un matériau composite [18].

1.10.2.1 Matrices

Les matériaux composites peuvent étre classésnetida du type de leur matrice. Les
composites les plus répondus (a 95% de I'ensemdsecdmposites), et qui font I'objet de
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cette étude, sont les composites a matrice orgar@dO, il existe par ailleurs d’autres types
de composites comme les composites a matrice cguamitilisés pour leur tenu a trés haute
température, ou les composites a matrice métalligngployés pour des applications en

aerospatiale [18].

On distingue deux familles de matrices organiquies thermoplastiques TP qui sont
des polyméres qui impregnent le renfort aprés fupigis se solidifient par refroidissement, et
les thermodurcissables TD, qui sont des résinasdies qui se solidifient par réaction

chimique de réticulation [18].

Les matrices thermoplastiques offrent une bonnistegee mécanique ,ces résines ont
plusieurs avantages : Leur co(t est faible, lemnpte de stockage est illimité et leurs chutes
sont recyclables. Cependant, leur importante viscoeste le plus grand frein a leur
utilisation, notamment dans les procédés a basssipn d’injection (10 bars au maximum)
[18].

Les matrices thermodurcissables sont plus adaptéegyenre de procédés. Leur faible
viscosité leur permet d’'imprégner des renforts @d@des dimensions avec une faible pression
d’injection. De plus, leurs propriétés mécaniquestsplus élevées que celles des TP.
Cependant, leur prix d’achat cumulé avec leur cl®listockage a froid est assez conséquent,
contrairement aux TP. De plus, la réticulation @Bsse produit pendant le procédé, si bien
gue la résine restant aprés le procédé n’est pilisable pour la fabrication d’autres piéces,
ce qui requiere la bonne maitrise de la quantitéédime nécessaire a la réalisation de chaque

piece [18].
[.10.2.2 Renfort

Souvent sous forme de fibres, le but des renfaatss des matériaux composites est
essentiellement d’accroitre leurs proprietées meges (rigidité, résistance a la rupture,
dureté, etc.) et d’améliorer des propriétés physquels les comportements au feu et a
'abrasion, la tenue en température ou les pragmiétlectriques. Les caractéristiques
recherchées dans les renforts sont une masse planf@ible, une compatibilité avec les

matrices et une facilité de mise en ceuvre [19].

Cette étude s’intéresse aux applications des rsnéor fibres longues. On distingue
deux types de matériau de fibres: les fibres nkgsgrélin, coton, chanvre, cellulose...) [18],

dans notre cas c'est les fibres de lin.

1.10.2.3 Charges et additifs
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L'objet de la charge renforcant est d’améliorer ¢asactéristiques mécaniques de la
résine, ou diminuer le colt des résines en conseres performances des résines. En

générales ces charges sont des microbilles ouattsypes (poudre) [20].
Les principales charges utilisées sont :

- microbille en (verre, carbone, époxyde, phénaigolystyréne, etc. ...),

- des poudres ou paillettes métalliques : (cuifee,aluminium, etc. ...),

- des particules de carbone (noir de carbone) [20]

(a) (b) (¢)

Figure .11 : Exemples de charges utilisées dans les CMO :
(@) microbilles de verre, (b) noir de carbone, (csilj20].

Les additifs sont nécessaires pour assurer unereaute suffisante entre le renfort
fibreux et la matrice et de modifier I'aspect oa taractéristiques de la matiére a laquelle ils
sont ajoutés. Les additifs se trouvent en faiblengjte (quelques % et moins) et interviennent
comme :

- lubrifiants et agents de démoulage,

- pigments et colorants,

- agents anti-retraits,

- agents anti-ultraviolets,

- acceélérateur,

- catalyseur [20].
1.10.2.4 L'interface

En plus de ces fibres et la matrice, il faut ragout une interface qui assure la
compatibilité renfort/matrice, qui transmet les traimtes de I'un a l'autre sans déplacement

relatif, Bonne adhérence en couche fine,



Chapitre | Géndélités sur les polymeéres et les matériaux composites

Des produits chimiques entre aussi dans la compogiti composite, I'interphase etc.
qui peut jouer sur le comportement mécanique, mamgerviennent pratiquement jamais

dans le calcul de structure composite [20].
1.10.3 Classification des composites

Il existe aujourd'hui un grand nombre de matérienmposites qu'on peut classer soit

selon la forme des composants ou suivant la ndeeseomposants [21].

Composites
1
' Renforcées '
Renforcées enforcées
pas des par des Structureux
particulcs 1l|)Et‘S
l Fibres Fibres !

Grosses Renforcement continues dicontinues Stratifiées Sandwiches
particules par dispersion (Courtes)

(Alignées)

Fibres Fibres
alignées aléatoires

Figure 1.12 : Classification schématique des différents typesateposites [21].
1.10.3.1 Selon la géométrie
1.10.3.1.1 Composites a fibres

Un matériau composite est un composite a fibrés nfort se trouve sous forme de
fibres. Les fibres utilisées se présentent sois $orme de fibres continues, soit sous forme de
fibres discontinues : fibres coupées, fibres caurtéarrangement des fibres, leur orientation
permettent de moduler a la carte les proprietésam@gues des matériaux composites, pour
obtenir des matériaux allant de matériaux fortenamsotropes a des matériaux isotropes

dans un plan [22].
1.10.3.1.2 Composites a particules

Un matériau composite est un composite a partidalsgiue le renfort se trouve sous
forme de particules. Une particule, par opposithoix fibres, ne possede pas de dimension
privilégiée. Les particules sont généralementaééds pour améliorer certaines propriétés des
matériaux ou des matrices, comme la rigidité, lauéea la température, la résistance a

I'abrasion, la diminution du retrait, etc.... [22].
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Dans de nombreux cas, les particules sont simplemotédisées comme charges pour

réduire le colt du matériau, sans en diminuerdegateristiques [22].
1.10.3.1.3 Composites structuraux

La fabrication d’'un renfort peut se faire avec dises dispersées au hasard ou
orientées dans une ou plusieurs directions. Des dgaenforcement peuvent étre définis par
le croisement de fils (le tissage), des structtBBsont également été développées afin
d’améliorer le renforcement du matériau et d’apgorine solution aux problemes de

délaminage [22].
* Les stratifiés

Un stratifié est constitué d'un empilement de monobhes ayant chacun une
orientation propre a un référentiel commun aux bescet désigné comme le référentiel du
stratifie, en jouant sur l'ordre et l'orientatiom cks couches, il est possible d'adapter finement
les propriétés mécaniques du stratifié aux sdalicihs extérieures, et donc d'atteindre un haut

niveau d'optimisation en mettant la matiére lalteiest le plus utile [22].

siratdié

aaaaaaa

Figure 1.13 : Constitution d’un stratifié [22].

» Les Composites tissés

Dans ces structures, les fibres sont tresséesgnéas en "cables" nommeés torons ou
simplement fils, comptant chacun quelques centamesmilliers de fibres, ces fils sont
ensuite tissés selon des motifs plus ou moins stigués, les motifs du tissu peuvent étre

extrémement variés selon les caractéristiques esudu matériau [22].
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Figure 1.14 : Exemples d'architectures utilisées avec les CMg tigsu 2D équilibré, (b)
tissu 3D tri-orthogonal, (c) tissu « 4D » (renfoszton les quatre diagonales d'un cube)
[22].

* Les sandwiches

Matériaux composés de deux semelles (ou peaux)raledg rigidité et de faible
épaisseur enveloppant une ame (ou cceur) de foaissépr et faible résistance, I'ensemble
forme une structure d'une grande légéreté, le matéandwich posséde une grande |égereté
en flexion et c'est un excellent isolant thermif®.

Figure 1.15 : Matériaux sandwiches a ames pleines [22].

composite composite composite
a particules a fibres laminé

Figure 1.16 : Schéma d’un matériau composite [22].

|g
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1.10.3.2 Selon la nature des constituants

Selon la nature de la matrice, les matériaux coitgssont classés et divers renforts
sont associés a ces matrices. Seules certainesiadgs® entre matrices et fibres sont
possibles et ont actuellement un usage industti@litres faisant I'objet d'un développement

dans les laboratoires de recherche

-Les composites a matrices organiques (CMO) qustitient, de loin, les volumes les plus

importants aujourd’hui a I'échelle industrielle][22

Figure 1.17: Quelques applications des CMO "haute performan¢a'un catamaran, (b) le
support de la charge utile d'Ariane 5, (c) des dkisompétition (image de Thomas
Grollier) [23].

-Les composites a matrices céramiques (CMC) saarvés aux applications de trés haute
technicité et travaillant a haute température conalaies les domaines spatial, nucléaire et

militaire.

Figure 1.18: Quelques applications des CMC : (a) la tuyere dioteur spatial, (b) le disque
a aubes d'une turbine (image GE Energy), (c) wjueisle frein haut de gamme (image
Porsche) [24].

-Les composites a matrices métalliques (CMM) : ikHfs composites a matrice métallique

ont été élaborés pour tenter de concilier les tggaties métaux (ductilité, bonne tenue face au
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vieillissement et au feu...) avec la |égéreté £blennes caractéristiques mécaniques propres
aux structures composites. Ce sont des matériaforpaants, mais pénalisés par un colt de
revient encore élevé et réservés a des applicatbaisyement exigeantes, dans divers

domainegqFigure 1.19).

Figure 1.19 : Exemples d'applications des composites a matricaligée [25].
[.10.4 Avantages et inconvénients des composites
Les composites sont préférés a d’autres matériatcepu’ils offrent des atouts liés a:
* leur légéreté ;
» Grande résistance a la fatigue ;
* Faible vieillissement sous l'action de I'humiddé la chaleur, de la corrosion
* Insensibilité aux produits chimiques ;
* Possibilité de prendre plusieurs formes (piecespiexes) ;
* Bonne tenue au feu (attention aux dégagemenigues) ;
Cependant certains inconvénients freinent leuusliéin :
* les codts des matieres premiéeres et des prodédibrication ;
* La sensibilité a la chaleur ;

* la gestion des déchets engendrés et la régletitantie plus en plus stricte [22].
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[.11 Conclusion

Pour aborder ce chapitre, nous avons rappelé ceeldéfinitions et notions de base
sur les polymeres ainsi que les différentes prégsiphysique, thermiques, optique rappel
sur le concept de polarisatioNous avons vu égalementne description des différents

matériaux composites.
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[I.1. Introduction

Un matériau composite est l'association d’'une roatret d’'un renfort, il existe
différents matériaux pour les matrices et les meafd’'un composite, d'une part, les matrices
se classifient en trois familles : matrices mégakdis, céramiques et organiques, d’autre part,
le renfort peut étre sous forme de fibres ou déquees.

On se limite dans ce travail de thése a des categoa matrices organiques
renforcées par des fibres naturelles de lin [1].

Actuellement, les fibres les plus utilisées comraafarts sont celles synthétiques
telles que les fibres de verre et de carbone,dadaion de ces fibres demande beaucoup
d’énergie et ce type de renforts a des limitesrenviementales, elles ne sont ni naturelles ni
renouvelables, pour ces différentes raisons, deplusieurs années, des chercheurs et des
industriels ont commencé a chercher d’autres resesuafin de remplacer une partie des
fibres conventionnelles citées ci-dessus par tesdinaturelles [1].

Les fibres naturelles (d’origine végétale, animaleminérale) sont de plus en plus
etudiées et employées comme renforts des matécimposites, cela permet non seulement
la valorisation de ressources locales mais aussiéleloppement de matériaux et de
technologies prenant en compte I'environnement, fieees naturelles ont montré des
propriétés mécaniques intéressantes et compawabldies des fibres artificielles, notamment
en termes de valeur spécifique. Parmi ces fibrgaroques, les fibres végétales dont le lin, le
chanvre,... sont les plus disponibles et les pltissées en Europe et en France plus
précisément [1].

Le remplacement de fibres artificielles par de redeg fibres "vertes" fait partie de la
protection de I'environnement et du développememtalle, a ces dernieres peut étre
associées ['utilisation de matrices "vertes", pdasitrois familles de matrice citées ci-dessus,
les matrices organiques peuvent étre classéeswengdandes catégories : thermodurcissable
et thermoplastique. Les thermodurcissables ne s@# recyclables, a l'inverse des
thermoplastiques [1].

Un agro-composite utilisant des fibres végétalesiaju’une matrice "verte" offrira
donc non seulement des avantages environnementaumaes aussi des avantages
économiques, cependant, a cété des points fortaglescomposites, ces matériaux ont des
inconveénients, compte tenu de l'origine naturelts denforts, leurs performances sont parfois
dispersées, la composition chimique et la structomplexe de la fibre influencent les

propriétés de l'interface fibre/matrice [1]. De plicette interface n’est pas toujours parfaite
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en raison des propriétés différentes entre la fibégétale hydrophile et la matrice

hydrophobe. Par conséquent, un des mécanismesodenagement les plus répandus des
matériaux agro-composites est la rupture de I'fater fibre/matrice, pour ces raisons, la
caractérisation de I'interface fibre/matrice daas matériaux devient indispensable [1].

II.2 Les agro-composites

Un matériau dit agro-composite résulte d’un assageld’'une matrice en polymeére
thermoplastique avec des fibres agro-sourcées ¢hanvre, bois,...), ces matériaux ont
plusieurs avantages, d'un point de vue technidggepaermettent d'alléger les piéces ainsi
gu’améliorer leurs caractéristiques d’amortissem@on point de vue écologique ce matériau
possede plusieurs avantages, on peut citer :

- absence de toxicité du renfort grace a sa sougetaie,
- l'utilisation de cette source fait diminuer la congmation des ressources fossiles [1].

En outre, les agro-composites peuvent étre biadédples et recyclables dans certains
cas. D’autre part, les agro-composites sont écamaenient intéressants. En effet, les fibres
végetales proviennent d’une source renouvelablessiAlcette valorisation des ressources
issues de I'agriculture locale ouvre de nouveawodéhés a fort potentiel de développement,
la culture des plantes et la transformation degegibnécessitent moins d’énergie. Enfin,
l'alléegement des structures est un grand atout groague pour les industries automobile,
aéronautique ou du batiment, ...

Le développement des agro-composites n'est paseaouMls sont de plus en plus
étudiés et utilisés pour remplacer les matériaumnpmsites traditionnels (croissance de
7300% prévue a I'horizon 2030 selon TADEME, 32(0ewitonnes de fibres végétales par an),
ils permettent de développer de nouveaux matérieinde nouvelles technologies en
respectant mieux I'environnement, pour ces raisdepuis quelques derniéres annees, les
recherches sont accélérées sur cette thématiqueeévéortement. [1].

I1.3 Agro-Composites polyéthylene/ fibre du lin

Un matériau composite est constitué dans le cgdule général d'une ou plusieurs
phases discontinues réparties dans une phase wantia phase discontinue, appelée renfort
ou matériau renforcant, est habituellement plusedavec des propriétés mécaniques

supérieures a celles de la phase continue, appeltee [2].
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> Fes
Agent renforcement = —— 2 “} —-E—— Matrice

Figure II.1. : lllustration schématique de la structure d'un cosite [3].

De surcroit, le terme de « bio composite », ou rpasite bisourcé », est employé
lorsque la matrice et! Ou I'agent de renforcementdéorigine naturelle, diminuant ainsi son
impact environnemental [3].

[1.3.1 Matrice

Comme énoncé précédemment, un composite est umianaténstitué d'une matrice
et d'un agent de renforcement. Au sein de cettie¢ta matrice d'intérét est le polyéthylene,
d'origine pétrochimique, sa faible densité aing gon faible colt de production en font un
choix des plus judicieux comme polymére pour latlsgse de composites, I'association de
fibres naturelles et de matrices artificielles petrnd'équilibrer le colt écologique et

economique des composites ainsi formés [3].

-—

Thermoplastique

Organique

- |

Figure 1.2 : Types de matrice
[1.3.1.1. Le polymere (PE)

Le polyéthylene, de %@}Mh formule est probablementdiympéere que vous
voyez le plus souvent dans la vie de tous les jaest le polymére dont sont faits les sacs
des supermarchés, les bouteilles de shampoinmguets des enfants, et méme les gilets pare-
balle [4].

Le polyéthylene (PE) est I'un des plastiques les plus utilisés au mgesleplus
simples et les moins chemst concerne un nombre incalculable d’industriessegments et
d’applications, le PE permet d’emballer les proslalimentaires de fagon économique tout en

prolongeant leur durée de vie, de transporter atistebuer des produits chimiques en toute
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sécurité, d’'acheminer I'eau potable aupres des lpbpns, de protéger les carrosseries des
voitures neuves contre les rayures, et pléthorautidta applications utiles de la vie
quotidienne [5].

Le polyéthylene est synthétisé a partir d’éthyleme,gaz de masse molaire de 28
g/mol, l'assemblage suivant un processus bien idéfun grand nombre de molécules
d’éthyléne, soit n molécules, conduit au polyéthgleun solide, sa masse molaire moyenne
pouvant aller de 10 000 a 4 000 000 [6]. Compos&d@éu gaz naturel ou du pétrole, c’est
essentiellement un thermoplastique, ce qui impliquél peut étre fondu et remoulé a la
forme désirée, le rendant réutilisable et rentgfjle
[1.3.1.2 Structure

Ce matériau qui a des usages aussi variés a wgusér tres simple, la plus simple de
tous les polymeres du commerce.

Une molécule de polyéthylene n'est rien de plusrgulongue chaine d'atomes de
carbone, avec deux atomes d'hydrogéne attachéacuetatome de carbone, c'est ce que
montre la figure en haut de la page, mais il eat-p&e plus simple de le dessiner comme sur
la figure ci-dessous, simplement avec la chaintordi@s de carbone longue de plusieurs

milliers d'atomes [4]:

e | #
or. A g .y
- e TLWV“ w‘_ﬂ %‘ﬁg!“w‘
‘n

Figure 1.3 : structure du polyéthyléne.
11.3.1.3. Différent types de polyéthylénes
Les PE (polyéthylene) font partie des thermoplasty c’est-a-dire qu’ils ont des
propriétés qui leur conferent une malléabilité auzhet une thermo-plasticité réversible, mais
ils sont de natures différentes selon les modgmb@nérisation:

- a partir d'un procédé a haute pression, on obtinfpolymeére trés ramifié appelé le
polyéthyléne basse densité PEBD (il contient dgpes principaux : le polyéthylene basse
densité linéaire PEBDL et polyéthylene basse démamifié PEBDr),

- alinverse on utilise un procédé a basse pregsiom obtenir le polyéthyléne haute densité
PEHD,

Il existe, par ailleurs, un autre type de PE, IMBEmMoyenne densité) ; mais c’est en
réalité un intermédiaire entre des deux formes’&tpas de caractéristique particuliere ou

intéressante qui mérite d’étre développée [8].
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11.3.1.4 Caractéristiques générales des polyéthyles

La température de fusion des zones cristallinesniiesix formées se situe a 135 °C.
Les séquences non cristallisées subissent le pl@muhe transition vitreuse a ~ -110 °C,
Cette transition (dite o) correspond au mouvement de courtes séquencas4(groupe
méthylene) et est observée dans tous les typek (i&] P

On admet que le PE présente une seconde trangiian~ -20 °C (transition) qui
est liée au mouvement de segments plus longs etegtipratiquement pas décelable dans les
polymeres des cristallinité élevée, le taux detaltinité des polyéthylenes est étroitement
dépendant de leur structure ; il peut varier de%8@ 70 % selon que la proportion des
ramifications (ou celle du comonomere) est élewédatble, un cas particulier est celui des
PE linéaire de tres forte masse molaire,$V8.106 g.mol-1) dont la cristallisation peut étre
partiellement inhibée (d = ~0.94), non par la prtipa des branches, qui est faible, mais par
la viscosité trés élevée du milieu, la forte dendiénergie cohésive des zones cristallines est
responsable de la faible solubilité du polyéthyleieest insoluble dans tous les solvants a la
température ambiante et n’est soluble, a haute émtye (T>80 °C) que dans certains
hydrocarbures (décahydronaphtalene...) des hydroesbhalogéné (o-dichlorobenzene,
trichlorobenzéne...) ou bien des cétones, des estalss éthers portant des groupe alkyle
lourds (diamyl éther), I'insolubilité du PE & lantpérature ambiante a nécessité, pour sa
caractérisation structurale en solution, la mise pmint de technique opérant a haute
température, en raison de sa structure paraffiniguRE présente un caractere hydrophobe
marqué et une inertie chimique, sa résistanced&dsadation thermo-oxydante est en étroite
relation avec son taux de ramification car les bgénes tertiaires sont plus sensibles que les
secondaires a l'attaque de I'oxygene moléculaife [8

Tableau 1.1 :Caractéristiques majeurs des différentes familésspblyéthylenes [9].

Type de Masse Taux de | Température | Température Module
polyéthylene | volumique | cristallinité de fusion | de transition | d’Young en
(g/cm?) (%) (°C) vitreuse (°C) traction
(MPa)
PEBD 0,915 - 0,935 41 — 58 95-117 -133 a4 -103 1205- 13
PEMD 0,930 - 0,945 55 — 65 125 -130 - 350 — 800
PEHD 0,945 - 0,970 65 — 80 130 - 138 -120 800 — 1300

|g
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[1.3.2 Agent de renforcement

Comme énoncé précédemment, les fibres de renfortemtiéisées dans cette étude
sont les fibres de Lin.
11.3.2.1 Composites renforcés par fibres naturellegle lin

Comme nous l'avons constaté, I'utilisation de patyes renforcés de fibres présentent
de nets avantages : une résistance importantefaibie densité, une bonne résistance a la
corrosion, et peu de frais de maintenance. Towgefes matériaux par leur nature peuvent
difficilement étre considérés comme écologiquesoet difficilement recyclables. Les fibres
de verre et de carbone sont synthétisées a pagtiredsources pétrochimiques non
renouvelables. De plus, leur transformation estrgimere et peut générer des composeés
toxiques pour le transformateur. Enfin, leur gesiie fin de vie est complexe et peu viable
économiquement. Or les débris dus a la construetiai@molition représentaient prés de 10%
a 30% des entrées de déchets dans les déchary€xujiflus est, 'augmentation du prix des
dérivés des matieres fossiles et une prise de imtscécologique des populations conduisent
a un véritable mouvement de « mise au vert » deddstrie, que ce soit dans le
développement de nouveaux bioplastiques ou biemodgeaux emballages, et ce dans tous
les domaines, aussi bien I'automobile que le gévie[11].

Il.4 Généralités : Composites polymeéres renforcésap fibres végétales
[1.4.1 Enjeux des fibres naturelles comme renfort

Les fibres naturelles semblent étre une alternat&/enoindre impact environnemental
gue les fibres issues de matieres fossiles, gradeerdaible densité, leur faible colt et leurs
propriétés spécifiques compétitives.

Le terme « fibres naturelles » regroupe les fibbeganiques d'origine végétale
(cellulosique) et animale (protéinique), et lesrdb minérales comme I'amiante. Toutefois
dans le cadre de ce travail, les fibres natureliesigneront plus spécifiquement les fibres
végétales. Parmi les fibres végétales se distingasnfibres provenant des poils séminaux
des graines comme le coton ; les fibres libériemxdsites de tiges de plantes comme le lin,
le chanvre ou le jute ; et les fibres issues délésucomme le sisal, de troncs ou d’enveloppes
de fruits comme la noix de coco, les fibres végstalomme le jute, sisal ou la coco sont tres
abondantes dans les pays en voie de développememe I'Inde, le Sri Lanka et certains
pays africains, mais ne sont pas toujours exp®itésfacon optimale [12].

Ces fibres sont utilisées pour la production deilesss de fils, de cordes, de nattes ou

de papier, ainsi que des articles variés commeldéesrs de mur, nappes, sacs a mains ou
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portefeuilles. Toutefois ces applications habiegeliles fibres naturelles sont de plus en plus

remises en question par I'introduction de matiengghétiques plastiques comme le nylon, il

y a donc un réel besoin de diversification des déhés de ces fibres [12].

11.4.2 Les fibres végétales

11.4.2.1 Définition

Les fibres végétales sont des structures biologidjbellaires composées de cellulose,
hémicelluloses et de lignine, en proportion rekatent faible d’extractibles non azoté, de
matiere protéique brute, de lipide et de matiéreggrales, les proportions de ces constituants

dépendent énormément de I'espéce, de I'age etrdases de la plante [13].

11.4.2.2 Classification des fibres végétales

Il existe plusieurs critéres de différentiation ¢ibses:

» suivant I'organe de la plante dont elles sont issues fibres végétales peuvent étres
classées en fibres de tiges (Kénaf, jute, lin, eyt de feuilles (Sisal, abace , paille de
graminée) [14].

» Suivant leur teneur en holocelullose (celluloséhémicellulose) et en lignine, on peut
distinguer les fibres ligneuses (dures et rigidevpnant de matériels ligneux tels que le
bois d'ceuvre, les résidus de I'industrie du boikkstfibres non ligneuses (douces, souples,
issues de végétaux non ligneux souvent annuelsviegtaent moins riches en lignine tels
gue le kénaf, le chanvre, le sisal, le jute einlg[L3].

» Suivant leur longueur, les fibres végétales peuétrds groupées en deux catégories :
fibres longues, dites libérienne, provenant degstigt d’écorce de tiges de plantes
annuelles. Elles sont douces, tandis que les filoregues issues de feuilles ou de troncs
d’arbre sont plus dures et plus rigides a causeuterichesse en lignine. et fibres courtes

ou étoupes qui sont associées aux fibres longdés [1
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Tableau. 11.2 : Classification et exemples de fibres naturelleg [15

Origine Provenance

Exemples

Végétale Graines
fruits

Ecorces

Feuilles
Bois
Tiges

Cannes et roseau

Animal Laine/poil
Vers a soie
Minérale

Cotton, kapok, Asclépiade
Noix de coco
Lin, chanvre, jute, ramie, kénaf.
Sisal, henequen, abaca, Ananas

Blé, mais, orge, seigle, avoine,
rz
Bambou, bagasse, alfa, roseau
Laine, poils, Cachemire

Soie de tussah, soie de mUrier
Amiante, Wollastonite

[1.4.2.3 Structure de la fibre végétale

La fibre végétale est un composite en elle-mémerdrdort est constitué par les
couches de microfibrille cellulosiques en partistatline, ce dernier est enrobé d’une matrice

polysaccharidique amorphe (hémicellulose et pectue est associée par liaison hydrogéne

et covalentes a la lignine [16].

La fibre végétale est composée de plusieurs paaialleles a I'axe de la fibre et

disposée en couche superposée dans le sens r&thkalalifférentes couches qui forment la

lamelle mitoyenne, la paroi primaire et la para@a®laire, ces derniéres bordent un lumen de

diameétre variable suivant I'espéece, la paroi seabadest composée de trois couches de

microfibrilles (S1, S2, S3figure 11.4) [17].

X
| ————— PLancrE

|

STRUCTURE

ANATOMIGQUE

CELLULE

PAROI

L : lumen

S1+52+53 | paroi secondaire
P : parol primaire

LM : lamelle mitoyenne

CELLULAIRE
L

53

Figure 1.4 :

Structure du bois (observations multi échelles).[13
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Les microfibrilles décrivent par rapport a I'axe kdefibre, un angle micro fibrillaire
(MAF) dont la valeur varie d’'une espéce a l'autrerientation des microfibrilles par rapport
a l'axe de la cellule joue un grand role dans leppétés mécaniques des parois des fibres,
plus que I'angle des microfibrilles augmente, ledole de Young (une mesure de la rigidité)

décroit, tandis que I'extensibilité des parois aeghjl17].

& : angle microfibrillaire

Fibrilles de cellulose

Figure 1.5 : Modele de description de la structure d'une filsrgétale [16].

[1.4.2.4 Composition chimique des fibres végétales

La biomasse végétale est constituée de plusieucsomalécules étroitement liées
entre elles au sein de la paroi végétale. Comme Pexons vu précédemment les composeées
les plus majoritaire sont la cellulose, I'hémickike les pectines et les lignines. Ces différents
constituants sont agencés de maniére tres complexe

Dans le bois, la cellulose est concentrée a lisuérde la fibre(figure 11.5). Les
parois extérieures de la fibre sont composeéesipalanent de lignines et d'hémicelluloses et
les lamelles de jonction inter fibres sont compsg#esque uniquement de lignine. Un réseau
supplémentaire de pectines (polymeres de polysadesaacides) augmente la complexité de
la matrice. Le réseau polysaccharidique peut égaiegtre solidifié par un réseau secondaire
de protéines HRGP (Hydroxyproline Rich GlycoPros¢ifi8].
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Figure 11.6 : Représentation schématique d’une fibre de bois [18]

» Les polysaccharides

Les polysaccharides sont les constituants majeaira golupart des fibres naturelles
végétales. Il s’agit majoritairement d’holocellidosqui regroupe la cellulose et les
hémicelluloses, et de faibles quantités d’amidodeepectines. L’holocellulose constitue au
moins 65 a 70% de la masse seche de la biomasseditulosique. Ces polyméres riches en
groupements hydroxyles sont responsables de lai@ome 'humidité a travers les liaisons
hydrogéne. Autrement dit, ces groupements sontoresbles du caractére hydrophile des
fibres végétales [19].
o La cellulose

La cellulose est la matiere organique renouveléblplus abondante sur Terre. Elle
joue le réle de soutien dans les parois cellulagtes végétaux. C'est un homopolymére
constitué par une chaine de motifs D-glucopyrar{osaenus aussi comme dextrose ou D-
glucose) liés par des liaisons glucosidiques de pyfl-4) (Figure 11.7) [19], le degré de
polymérisation de la cellulose varie entre 10080100 avec une large polydispersité [20].

Le contenu de cellulose varie d'un type de fibrenaautre. La majorité des plantes
contiennent au moins 45 — 50% de cellulose de Esmdes fibres séches.

CH,>0OH
2 0 I—:{O

HO

HO 3

0]
HO CH,OH

n

Figure 1.7 : Molécule de la cellulose (n répétitions du mogfiabiose) [19].
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Les macromolécules de cellulose sont orientéesomiéanent et ont tendance a former
des régions cristallines qui peuvent atteindre &Pwolume total de la cellulose. La phase
cristalline de la cellulose naturelle est connuessie nom de cellulose I. Ceci est dU a la
présence des groupements hydroxyles qui formentiaissns hydrogéne entre elles ce qui
oriente les zones cristallines de la cellulose @emnine les propriétés physiques de la
cellulose [19], la cellulose est également formémel tige mince comme des microfibrilles
cristallines, l'arrangement en spirale des régioristallines de cellulose forme l'angle
microfibrillaire qui régule la rigidité des fibr¢21].

L’angle microfibrillaire est défini comme étantrigle entre I'axe des fibres et les
microfibrilles de cellulose [22].

o Hémicelluloses

Les hémicelluloses font partie d’'une fraction deblamasse lignocellulosique qui
consiste en une série de polysaccharides ayanegné de polymeérisation inférieur a celui de
lacellulose, elles sont constituées principalendestsucres D-xylopyranose, Dglucopyranose,
D-galactopyranose, L-arabinofuranose, D-manopymrmid’'acide Dglucopyranosyluronique
etc.

Ce sont des chaines ayant des unités de sucrédivegdEigure 11.8) et liées avec des
liaisonsp-(1-4) avec des points de ramification (1-2), (1e8du (1-6) [19].

Une fraction des hémicelluloses est formée de sdef sucres a 5 carbones nommeés
pentose comme le D-xylose et L-arabinose. Les h#ioses, a I'état natif, sont des
polyméres ramifiés de faible poids moléculaire gei sont pas cristallisables mais qui
contribuent encore a la structure des cellulestaégg en tant que composants de la matrice

[23]. une des classes d’hémicelluloses les pludiéts correspond aux xyloglucanes [24].

Q z: :
& ) el (@]

Hétéromannane
f-(1.3 ; 1.4)-glucane

- g;*“g Bogtee  shpoRintl

Xyloglucane Hétéroxylane

@ D-Glucose (liaison 1,3) [ Acide Hydroxycinnamique @ L-Arabinose

® D-Glucose (liaison 1,4) ‘-.A Acide D-Glucuronique A\ | -Fucose ® Méthyle

O D-Galactose @ D-Mannose +r D-Xylose = Acétate

Figure 11.8 : Structures d’hémicelluloses principalement rencas chez les plantes

terrestres. [24].
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o Pectines

Les pectines sont des polysaccharides complexeesacie haut poids moléculaire
dont le squelette de la chaine est riche en acalactyronique avec différents degrés
d'estérification galacturonate de meéthylegure 11.9). Les pectines les plus courantes
présentes dans les fibres naturelles sont les halagigronanes linéaires et les
rhamnogalacturonanes ramifiés. elles agissent coadthésifs dans les lamelles moyennes
entre les cellules végétales et contribuent adestance mécanique des parois cellulaires [25,
26].les fibres non ligneuses ont une quantité Baative de pectines dans leur structure. Les

fibres de lin contiennent par exemple 1,8 %m deiped27].

COOCH COOH COOCH COOCH COOH

H OH

Figure 11.9 : Structure de ’homogalacturonanes riche en unitéside galacturonique avec
une fraction estérifiée en galacturonate de mg#8jl

La pectine joue un rble important dans la fibreart que composant qui lie les fibres
en faisceaux et détermine également le touchea dibrke, on peut trouver deux fractions de
pectine dans les plantes fibreuses : une fracidmbke dans I'eau et l'autre insoluble dans
I'eau. La fibre technique est constituée de cedlgtdlées I'une a l'autre par une lamelle, elle-
méme composée principalement de pectine insoludhs dleau et d'une petite quantité de
pectine soluble, la pectine soluble dans I'eau gtnat facilement séparée et méme peut étre
décomposée par les bactéries et les moisissurdis @gure la pectine insoluble dans I'eau reste
dans la fibre et détermine la densité de la fil@eséparation compléte de la pectine cause la
désintégration des faisceaux de fibres en fibrémeéhtaires. les cires et les graisses sont
également importantes en termes technologiques, @dterminent un toucher doux, un faible
frottement et donc une facilité de déplacementadete [29]
* Lalignine

Les lignines sont les polymeéres aromatiques les phondants [30].la lignine est un
polymére hydrocarboné de structure tres complexeas dimensions constitué d’éléments
aliphatiques et aromatiquek lignine joue le réle de gaine entourant les ofibrilles et les
fibres et améliore ainsi leur résistance a la caesgion [31]. Par analogie avec les matériaux

composites, cette ‘colle’ joue le réle de matriele permet aux plantes de former une

m
I
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structure rigide et aux arbres de grande hauteurester debout, la lignine est répartie a
travers les parois cellulaires primaires et secmeslaavec la plus forte concentration se
trouvant au niveau de la lamelle mitoyenne. Laitignagit également comme une barriere
pour I'eau, limitant sa pénétration a travers laopaellulaire. Elle posseéde des propriétés
mécaniques largement inférieures a celle de lallosk, environ 4GPa en module élastique
alors que pour la cellulose cette valeur peut glisqu’a 135 Gpa [32]. L’élimination du la
lignine devient donc souhaitable pour de meillqum@priétés mécaniques des fibres unitaire,
la lignine est considérée comme un polymere thelastigue présentant une température de
transition vitreuse de l'ordre de 90°C et une terapge de fusion d’environ 170°C [33].
Pendant les traitements d’élimination de I'eau pamois cellulaires des fibres, tel que le
séchage, la lignine peut étre éliminée [34]. Lanihg est aussi sensible aux UV ainsi
gu’agents chimiques.

* Lesinorganiques

La quantité des inorganiques est connue d’apresidatité de cendres obtenue aprés
la dégradation des fibres a une température de-2B°C sous air. Ce sont des sels minéraux
et d’autres matieres inorganiques. Leur quantittgéséralement élevée dans les plantes
contenant de grandes quantités de silice [19].ilmed de lin, kénaf, coton et sisal sont
pauvres en inorganiques (entre 0,8 et 5 %m) [35].

* Les protéines et les extractibles

Les protéines sont des polyméres d’acides aminésip@squels on trouve les
enzymes et les toxines. Souvent, la quantité detipes est considérée comme étant une
partie du contenu de la lignine puisque les deu solés par la méme procédure [19].

Les extractibles constituent en général entre @,3% de la masse des fibres
naturelles. Cependant, certaines fibres peuveatriglnes en extractibles tel que les cosses et
les pailles de riz [36].lls constituent les memiescellulaires telles que la graisse, les acides
gras, les alcools gras, les terpénes, les stérdiesesines et les cires. lls peuvent étre des
monomeres, diméeres et polymeéres. Leur nomenclarene « extractibles » provient de la
facilité de leur extraction par une simple procédqui sera décrite dans le chapitre suivant
[19].

|§
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I1.4.3 Présentation de la fibre de lin

Comme les autres fibres libériennes (chanvre, kgeaf), la fibre de lin représente
'une des plus importantes fibres naturelles éss comme renfort dans la fabrication de
matériaux composites particulierement en EuropeneAmérique du nord. Ceci provient de
ses caractéristiques, de ses propriétés partiesl@&rde sa disponibilité [37, 38].

Le lin cultivé (Linumusitatissimum) est une pla@tenuelle de la famille des Linacée
qui pousse aussi bien en Asie qu’en Europe, etlewdgvée principalement pour ses fibres,
mais aussi pour ses graines oléagineuses, les filerdin, extraites des tiges de la plante, ont
une longueur élevée, en moyenne 25 mm, ce quiitmmsin plus de leur bonne résistance, un
avantage, ces fibres sont deux a trois fois plestantes que le coton et leur rendement est
tres nettement supérieur a la production de ceietefusqu’a 2 t/an/ha), la fibre de lin
posséde une structure tubulaire a faible élastfalténgement a la rupture de 1 a 2%), mais a
forte ténacité (I'une des fibres naturelles lesspligides). elle est également hautement
absorbante et bonne conductrice de chaleur [39,40].

Fibreux et oléagineux, le lin offre une palette mteduits (fibres longues, étoupes,
anas, graines, poussiéres ou poudres) qui se peetame large gamme de valorisations. Ses
propriétés uniques, sa qualité de matiére renobkeket son aspect naturel concourent a son
intérét et a son image positive dans toutes sdgappns. Ainsi, les fibres longues de lin, la
partie la plus noble, sont utilisées dans l'indestextile pour la confection de toile de luxe,
tandis que les fibres courtes, ou «étoupes», sdatisées en papier ou en ficelle [41,42].

De nouveaux débouchés techniques sont apparuspaetndes qualités du lin. Ainsi,
on, trouve, selon leur qualité, des étoupes dddims le rembourrage de siéges (le lin absorbe
la transpiration) ou dans la fabrication de matérieomposites [43,44].

Des applications nouvelles, sous forme de matémeanxtissés, apparaissent dans la
fabrication de membranes respirantes pour les batsn des écrans de sous-toiture ou des
«house- wrapping». Les «anas», ou «paillettes rde dont valorisés dans la fabrication de
panneaux en aggloméré ou en litiere pour chevaagigtaux domestiques (toujours pour les
capacités d'absorption du lin), ainsi que couvieeadorticulture ou comme matiere isolante.
Enfin, les graines de lin sont utilisées pour piteldle I'huile ou du solvant, tandis que la
poussiére de lin est valorisée comme compost [41,42

|E
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[1.4.3.1 De la plante a la fibre de lin

Cette partie est tout d’abord dédiée a la desonptiu processus de croissance d'une
plante de lin. Par la suite, les principales étgpagr I'obtention des fibres de lin seront
présentees.

Figure 11.10: Cycle complet d’'une plante de lin du semis jusgw’'ibres techniques [43].

La culture du lin se réalise de mars (semis) aesaipte (rentrée des andains). La
plante se développe en 100 jours environ selorereifits stadesTébleau 11.3) avec des
vitesses de croissance bien spécifiques [44,45].

- Entre 15 et 40 jours minimum (de la levée auesthO cm) : la vitesse de croissance est
lente car les nutriments que la plante absorbe destinés au développement des racines.
Celles- ci atteignent environ 60 cm et regorgestdenéraux essentiels au développement
de la plante (azote et zinc) ;

- Entre 40 et 80 jours minimum (hauteur compris¢ree 10 et 60 cm) : la vitesse de
croissance est rapide. Cette étape détermine demsent en fibres ;

- Au-dela de 80 jours (hauteur > 60 cm) : la fisoa met fin a la croissance rapide de la
plante. La floraison ne dure que quelques heurglsOdrant cette phase, il y a formation
des derniers centimétres apicaux de la tige etedgait formation puis maturation des

graines. La maturation des fibres se poursuit j@stprrachage des tiges [44].

A3
A3
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Chapitre Il :
Tableau 11.3 : Différents stades de croissance d’une plante dd4ih
Stade de Levée Stade Stade Croissanc | Stade mi- Stade Stade
croissance 4 cm 10 cm e rapide florason capsule | maturité
jO'l.lI‘S >15¢eme >3 (eme >4(cme =g(eme >g(eme >110%me

Phénotype
2
v NH
< . W
: \ "{ { »'l
-;/' o ' -/ﬁ(’
u;j; ‘()
o \Z g N
S v /. '
NE : \) |
- E‘l B ’? \I./ {
Hauteurde | <1 cm 6 cm 10 em 60 cm 80 cm 90 em
la tige
Teneur 37% 399%% 41%
massique
en fibres

Figure 11.11 : Photographies des différents stades de croissbimee plante de lin : levée
des plantes (a), début de la croissance rapidédlgison des plantes (c) et maturité des
plantes (d) [47].
11.4.3.2 De la tige a la fibre
Une fois arrivée a maturité (couleur de tige jatg)ates plantes vont étre soumises a

plusieurs étapes successives jusqu’a I'obtentianfilbees longuegvoir Figure 11.12). Ces
opérations ont pour but d’éliminer progressiventens composants autres que les faisceaux
de lin et d’améliorer leur finesse en les divisantmaximum. Les étapes sont les suivantes

[43,46, 47, 48].
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-L’arrachage (voir Figure 1.12.a) :

A maturité des plantes, vers fin juillet, cellessunt arrachées de la terre et sont
ensuite étalées en andain sur le sol pour le raggssLors de cette étape, les fibres (sous
forme de faisceaux) sont treés liées au reste tigdaon dit gu’elles sont « vertes ».

- Le rouissage (voir Figure 11.12.b) :

Cette opération consiste a séparer au maximunaigsehux entre eux et du reste de la
tige, la séparation est obtenue naturellement ‘patidn des champignons et bactéries au
niveau du sol (Références), au contact de la tetreen fonction des conditions
météorologiques, les plantes vont étre soumisesné forte concentration de micro-
organismes (bactérie aérobies, champignons ou ssairgs) qui vont détruire plus ou moins
intégralement le ciment pectique (lamelle mitoygngei lie les faisceaux entre eux, cette
étape se déroule sur une période de 5 a 8 senlamsgsie les conditions d’humidité et de
température sont favorables (généralement au neidit), les tiges sont retournées en cours
de rouissage afin d’homogénéiser I'attaque micrulge lorsque le rouissage est jugé
suffisant, les andains sont enroulés sous formmatle puis sont stockés avant le teillage.

- Le teillage (voir Figure I1.12.c) :

Cette étape permet d’extraire mécaniquement le (amigs) constitutif des tiges. Elle
consiste, tout d’abord, a broyer la paille centrdde broyage) sans détériorer les fibres ;
ensuite, les anas sont séparés de la filasse @édamt par battage. Ce procédé permet
I'élimination des fibres courtes (étoupes) et désheéts de bois. En fin d’opération, seuls les
longs faisceaux de fibres (filasse) sont récupérés.

- Le peignage (voir Figure 11.12.d) :

Le peignage est I'étape ultime de préparation didsse et la premiére étape avant la
mise au point d'un ruban de fibres continu. Il dstesa peigner les faisceaux, de plus en plus
finement, afin de les dénouer, les aligner et ieser le plus possible. Il permet aussi de
supprimer les fibres courtes restantes.

- La filature (voir Figure 1l.12.e.et. Figure IRX.) :

Avant de réaliser le tissage des fibres en tissokniques, les rubans de fibres sont
soumis a une opération d'étirage (Figure ll.12dans le but de réduire le titre (masse de 1
km de fibres) du ruban, d’augmenter sa régulatitabtenir une qualité de fibres constante.
L’étirage consiste a produire un ruban plus fin p@langeage de n rubans plus gros. Les
rubans sont ensuite filés en appliquant une tor@tagure 11.12.f.) afin d’obtenir un fil de lin

qui permettra le tissage du tissu textile ou teghaisouhaité (unidirectionnel, sergé ...).

m
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Figure 11.12 : Photographies et schémas des différentes étagaptiste aux fibres longues
: 'arrachage (a), le rouissage (b), le teillage: (@royage (gauche) et battage (droite), le
peignage (d), la filature (e et f) : I'étirage @t)le filage (f) [46], [44].
11.4.3.3 Composition de la fibre de lin

Le lin est une plante de la famille des Linacéesiiet|

genre Linum, qui comporte plus de deux cents espece
Cette plante est constituée d’'une tige dont I'ewtté est formée i
de plusieurs petites fleurs bleues, elle contiant teute sa§
hauteur de longues fibres qui lui conférent sa diii

comparables a celles de quelques fibres synthé&tique font du lin un renfort envisageable
de matrices polymeére [49].

Une tige de lin, qui a maturité mesure entre 8026 cm, est composée de plusieurs
parts. Dans sa section, du centre vers la pérghéni peut trouver : la lacune, le xyleme, le
cambium, le phloeme (qui est la part que nous t&résser plus parce que il contient les

faisceaux fibreux), le cortex et I'épiderme [49].

|§
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Figure 11.13: Section transversale de la tige de lin [50].

Les faisceaux sont a l'intérieur du phloéme etald une longueur de plusieurs
dizaines de centimetres et regroupent jusqu’a uaeagtaine de fibres collées entre elles par
une interphase a base de pectines que s appebddamitoyenne. La fibre a une longueur de
I"ordre du centimeétre et un diametre de quelquesiies de microns, ce qui fait un ratio d’'un
ordre de magnitude de LA 103. Sa section peut étre polygonale, avec 5 at&scou
elliptique, et est composée de parois cylindriqu@gentriques [49].

En son centre elle possede une cavité appelée Igmerontribue a la circulation de
I'eau et sa taille permet de déterminer la quaitke degré de maturité de la fibre. L’influence
du lumen au centre de la fibre est importante reais/ent négligée. Quand le diameétre du
lumen est important par rapport a celui de la fiteesection réelle des parois de la fibre est
plus faible, ce qui conduit a une diminution de @@gpriétés [49].

Autour de lumen se trouve la paroi secondaire qustitue la majorité du volume de
la fibre et qui peut étre divisée en 3 couche®bfiites (S1, S2 et S3), la couche S2 est la plus
épaisse et est constituée de lamelles concentripiesllulose paralléles entre elles dans une
matrice de pectines, l'interphase matrice-lameadktsd"hémicellulose. Dans ces lamelles il y a
des micro-fibrilles qui possedent des bonnes pétgsimécaniques [49].

Finalement, la paroi plus externe de la fibre asidroi primaire d’épaisseur d environ
0,2 um. Elle est trés poreuse, élastique et comti®es constituants principaux sont des
pectines mais elle contient aussi quelque micralébde cellulose orientée aléatoirement
[49].
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1. Paro: secondaire (S1)
2 Paroi secondaire (S2)
3. Paroi secondaire (S3)
4 Lumen

5 Paroi: pnmaire

6. Eprderme

Figure 11.14 : Les parois cellulaires d"une fibre de lin [51]

Les micro-fibrilles sont situes a I'intérieur deplaroi secondaire de la fibre, elles sont
regroupées en macro-fibrilles enroulées en spitales les lamelles concentriques. Chaque
micro-fibrille est composée d’environ vingt fibrée&mentaires appelées micelles, lesquelles
ont de 50 a 100 molécules de cellulose [49].

En ce qui concerne le développement des fibrespeut dire que la taux de
remplissage de chaque fibre par ces différentesheasu et la proportion des différents
polyméres matriciels dépendent non seulement deafgété de lin, mais aussi de son
environnement et de la position de la fibre dangks, puisque chaque zone de la tige a une
historie météorologique particuliére [49].

[1.4.3.4 Caractéristiques et propriétés de la fibrede lin

La composition biochimique des fibres de lin vasiglon les différents auteurs et
dépend notamment de la variété considérée, degtiomsdclimatiques durant sa croissance et
encore de la qualité du sol ou a été cultivée dmtpl Les méthodes d’extraction de la fibre
unitaire a partir de la tige (arrachage, rouissdgilage, peignage et traitements finaux)
modifient également ces caractéristiques [49].

Les différents composants sont [49] :

* Cellulose : elle est le principal constituantladibre de lin. C’est un polymere dont le taux
de cristallinité est élevé, ce qui confere a lue uigidité importante, avec un module
d’élasticité particulierement élevé pour un polyenéestimé a 137GPa). La teneur en
cellulose est de I"ordre de 64-74%,

* Hémicelluloses : ce sont des polyméres non lieéaiesponsables de |"absorption d eau.
Leur module d’élasticité varie beaucoup en fonctoe |I"humidité relative. Elles
constituent I'interphase entre le ciment pecticukes micros fibrilles. Sa teneur est entre
10 et 20%,

S
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» Pectines : elles assurent la cohésion du faisetagont présentes notamment dans les
jonctions entre cellules et dans la paroi primédikes contrblent la porosité des parois et
la croissance de la plante, car le ralentissemertélongation de la plante correspond a
une abondance de pectines acides. Sa teneur @stre?2%o,

 Lignine : Par rapport aux autres fibres végétalaslignine n’est présente qu’'en faible
proportion (2%) dans la fibre de lin,

* Eau : L'eau représente environ 8 a 10% de laendisse fibre de lin et est principalement
liée aux groupes hydroxyles des pectines.

Nous pouvons conclure que son fort taux massiqueeliielose et sa faible teneur en
lignine, fait du lin un végétal a tenir compte coamnhun renfort pour les composites, puisque

ses fibres sont particulierement rigide [49].

Tableau 1.4 : Composition des fibres de lin suivant différentteaus.

Auteurs Cellulose (%) Lignine (%) Hémicelluloses et
pectines (%)
Kozlowski et al. [35] 64-71 2-5 18,6 - 20,6
Kozlowski et al. [29] 64 — 84 0,6-5 19
Baley et al [27] 64 - 74 2-3 11-17
Dorez et al [28] 81 2,7 13

> Propriétés physiques

» Densité : Elle varie peu d'une espéce de fibigetade a une autre et elle est de
I"ordre de 1,5 Kg/l concretement pour la fibre ide ¢lle vaut 1,54 Kg/l (Il a été estimé que la
porosité de la fibre de lin était de I'ordre de 1Qfar conséquent sa densité apparente valait
1,38),

* Dimensions : Une fibre de lin a une longueur cosgentre 5 et 80 mm et sa
moyenne est située autour de 30mm. Son diamétre gitrindre plusieurs dizaines de
microns, avec une moyenne de 20um. Les fibresnd@éir comparaison avec d autres fibres
végeétales, sont parmi les plus fines et les plngds. En fait leur rapport L/d = 1500 est éleve
et capital lorsqu’il s"agit de fabriqguer un compmsinidirectionnel, car le renfort doit étre le
plus continu possible et la surface de contacteelatrmatrice et les fibres suffisante pour
assurer le transfert de charge,

» Angle micro-fibrillaire : Il est un point de défentiation tres déterminant en les propriétés
physiques d"une fibre. La fibre de lin posséderdieso-fibrilles orientées majoritairement
a 10° de I'axe de la fibre dans la couche S2 gedai secondaire, et cette désorientation

est minimale. Les bonnes propriétés mécaniques fibre de lin peuvent s expliquer en
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partie sur la base de cette organisation micraifibve, car, par exemple, par rapport a la
fibre de coton, qui n"a pas un angle micro-fibn#aconstante (1-45°) mais des bonnes
proportionnes de teneur en cellulose (83-90%) digmme (méprisable), la fibre de lin a
des meilleurs propriétés mécaniques,

» Défauts : C’est le principal point faible defitae de lin. Certains d"entre eux sont produits
irréversiblement pendant la croissance de la plangeprocédé de deécortication peut
engendrer également des défauts, et finalemenistieeaussi des défauts micro-structurels.
Les défauts sont une importante cause de la dispedes résultats qu’on verra apres [49].

» Propriétés mécaniques

La fibre de lin se situe parmi les fibres végétdéeplus résistantes avec un module
d"élasticité d’environ 50 Gpa et une contrainta aupture généralement supérieure a 1000
MPa.

En revanche, son allongement a la rupture estcpaéiiement faible.

* En traction : Les essais mécaniques sont déli@atsettre en place. La plupart
provient d essais réalisés avec une cellule déefatliarge et des mors adapteés.

* En compression : Elles peuvent étre estiméeegadest de la boucle élastique, que
on ne va pas expliquer, mais qui nous apporte Uoevde contrainte de rupture en
compression de 1200 MPa = 370 MPa,
 Propriétés mécaniques des composants de la:fladibre de lin peut étre assimilée a un

composite dont les micros fibrilles de cellulosentstes éléments renforcant et les
polymeres pectiques la matrice incrustante [49].

I1.5 L'intérét de travailler avec les fibres de lin

L'intérét porté aux fibres de lin comme renfort slales composites unidirectionnels a
matrice organique, est motivé par plusieurs raisdr@spremiere raison est environnementale
et géographique. Tout d"abord la fibre de lin estnoatériau naturel dont la culture est
relativement neutre vis-a-vis de |'environnemerdna il semble pouvoir répondre a la
préservation de la nature tout en fournissant da®nmaux industrialisables compétitifs. De
plus, en termes de production, le lin est parmiplesites les plus cultivées au monde et en
France c’est un produit largement cultivé. Autressaa est sa densité, significativement
inferieure a celle des fibres de verre. Cette difiée conduit a des propriétés spécifiques
comparables ou méme supérieures, ce qui seraitamame dans les domaines des transports

(Les fibres de lin sont déja utilisées dans le domde I"automobile) [49].
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De plus, son grand rapport longueur/diamétre, sdve angle micro fibrillaire et sa
forte teneur en cellulose, vaut a la fibre de litik envisageable comme renfort de
composites unidirectionnels. Pour conclure, lealiégalement un avantage économique par
rapport aux fibres synthétiques, bien que c’estqudl existe des forts écarts pour le méme
genre de fibres puisque les prix dépendent sudeda qualité des fibres (longueur, finesse,

résistance, traitement...) [49].
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11.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous présentons une étude higtibigjue portant tout d’abord sur
une description générale des matériaux utilisés datte étude, a savoir les fibres de lin, la
résine polyéthyléne et le composite associé.

-Le polyéthylene est un des polyméres le plus ®mld plus utilisé et le moins
dispendieux. Cependant, avec la simplicité vienrsenivent des propriétés mécaniques un
peu moins intéressantes. C'est pourquoi il esufibse dans les matériaux composites

-Les fibres végétales ont une structure complexmetcomposition chimique variable
qui est fortement influencée par différents facteets que : les conditions climatiques, I'age
de la plante et la nature de sol ; ce qui les wffctile a étudier. En revanche, les fibres
présentent plusieurs avantages prometteurs pouilishtion dans des applications
composites. De plus, la structure creuse et porgesdibres, leur offre de bonnes propriétés
isolantes thermiques et acoustiques. En outreoie fcapacité d’absorption d’eau et la
dégradation de certaines composantes chimiquelbdes comme I'hémicellule et la lignine
dans des milieux alcalins, limite leur utilisatien tant que renfort.

Notons que la cellulose, la lignine et la pectinatdes composantes chimiques qui
sont respectivement responsables de la résistandgidité et la flexibilité des plantes.

La disponibilité des fibres végétales dans le mostger contribue a l'augmentation

de leur utilisation.
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[1l.1 L’objectif

Le but de cette étude est I'élaboration et la t@ngation d'un nouveau matériau
composite a base de polyéthylene renforcé parilbessf végétale de lin. Le choix de ces

produits est justifié par les raisons suivantes :
-la disponibilité du polyéthylene sur marché,

-Le choix du renfort de lin est justifié par sesmiétés tres intéressantes lui permettant des
applications trés prometteuses.

Nous avons étudié I'évolution des propriétés stmades (Diffraction & Rayons X
DRX), mécaniques (I'essai de traction), thermiques (Ugwenthalpique différentielle DSC
et Thermogravimétrie TG) des compositeglidtau sein du laboratoire de recherche LSPN a
'université de GUELMA.
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I11.2 Matériel utilisé
111.1.1 Résine

La matiére premiere qui a été utilisée dans cetibeleé pour la préparation des
formulations comporte le polyéthyléne haute dendéégrade 5502 (PEHD) comme résine,
c’est un produit commercialisé par « POLYMED » (daité POLYMED CP2 /K situé a la

zone industrielle de Skikda). Il se présente souné de poudre et granulés.

Figure 111.1 : Poudre du PEHD.

[11.1.2 Charge

La charge utilisée dans cette étude est : fibrétadg de Lin que nous avons acheté du

marché, et nous I'avons coupé a une longueur de.5m
Trois différentes concentrations massiques en fintesté étudiées:

* PEHD pur.

» Fibre de lin.

» Composite ——>» 125 g PEHD + 15 g fibeeLth (donc la masse de fibre

représente 10% de la masse totale).
« Composite 2— 120 g PEHD + 30 g fitheeLin (donc la masse de fibre

représente 20 % de la masse totale).

Figure II.2 : fibre de lin.
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[11.3 Organigramme .
Echantillon : -PEHD pur.

-Fibre de lin.

-PEHD/10%lin.

-PEHD/20%lin

v

Thermiques : DSC, ATG }—> Caractérisation }4— Structurales : DRX
v V\
Résultats et discussion w Mécaniques: Traction
v

Conclusion ]

Figure Il1.3 : Plan de travail expérimental.

[11.4 Méthode de préparation des échantillons

PEHD Le lin

@ Malaxage dans un malaxeur pendant 12 minutes a 175°C ?
B

e >

v

Presse automatique a T=177°C et P=100 bar

-

Le matériau composite d’étude

Figure 1ll.4 : Elaboration de bio-composite PE/lin.

Les composites ont été élaborés dans un malaxeysartant deux cylindres tournant
en sens inverse a une vitesse angulaire de 3p#&puminute et a une température de 175°C.

On Introduit le mélange entre les deux cylindilasant 12 minutes, ce qui assurait
une fusion complete du mélange de polymere. Nous@ws obtenir une feuille (refroidir a

I'aire libre) coupées en petits morceaux de 2,6ra @oire Figure 111.5) .
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Les échantillons ont été fabriqués a I'aide d’'unespe chauffante réglée a 177°C et
d’'un moule constitué de plaques d’aluminif@iaigure 111.6) . On a fabriqué des plagues pour
les tests mécaniques de tractiguoir figure I11.6 et figure 111.7).

Figure 111.5 : Méthode d’élaboration des plaques bio compositee égs deux cylindres.

Figure 11.7: Plaque obtenue aprés le pressage.
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[11.5 Méthode de caractérisation et mode opératoire
[11.5.1 Caractérisation structural
[11.5.1.1 L’essai de Diffraction a Rayons X (DRX)

La diffraction aux rayons X est une technique dim® non destructive la plus
avancee pour identifier la structure cristallindeetaux de cristallinité de la matiére analysée.
C’est une méthode d'analyse physico-chimique baséela capacité des matériaux de
diffracter le rayon X. Elle ne fonctionne que sarrhatiere cristallisée (minéraux, métaux,
céramiques, polymeres semi-cristallins, produitaorgue cristallisé) et non sur la matiére

amorphe dont I'arrangement des atomes est irréglieiide, polymére amorphes, verres)

[1].

La base physique de diffraction des rayons X ektilde Bragg, découverte, en 1912 par
Sir William Henry Bragg (1862 - 1942) (pere) et dos William Lawrence Bragg (1890 -
1971), qui ont été alors agées de 50 et 22 ansecdgpment. lls ont recu, en 1915, le prix
Nobel de physique pour leurs services dans I'apatigsla structure cristalline au moyen des
rayons X. Cette loi permet de calculer la posititl@s atomes dans un cristal en utilisant la
fagcon dont ce réseau cristallin diffracte les raydh Bragg a expliqué ces résultats par la
modélisation du cristal comme un ensemble de pparalléles discrets, séparés par une
distance constante d. Lorsque I'on bombarde utacésl’aide de rayons X d’'une longueur
d’'onde}, les rayons incidents sont réflechis comme pamunir par chacun des atomes des
différents plans paralleles, produisant un phénamda diffraction, ces rayons diffractés,
interferent entre eux, le pic de Bragg ne se ptodmie si lorsqu’'un faisceau
monochromatique de rayon X incident est diffradélps plans atomiques, interfere de fagon
constructive conformément a la loi de Bragg [2,4B, Une interférence constructive se
produit, si la différence du chemin optique entre tayons X qui sont diffractés a partir des
plans successifs (plan d'atomes paralleles) esh@dsst égal a un multiple entier de la
longueur d'onde) des rayons Xfigure 111.8) ; d’ou la loi de Bragg [2].

2dsird = ni
Ou:
d = distance inter-réticulaire, c'est-a-dire dist@entre deux plans cristallins,

0 = I'angle entre la direction incidente des ray¥ret le plan diffracté,
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n = ordre de réflexion (hombre entier),

A = longueur d’onde des rayons X incidents [2].

faisceau de rayons X

: dsing
> L E £ o

=B
%

Figure 111.8 : Démonstration de la loi de Bragg [2].

Dans cette étude, afin d’évaluer l'influence desitéments sur la cristallinité de
composites, des analyses par diffraction aux rayonst été appliquées. L’échantillon a été
placé sur le porte échantillon et nivelé pour obtene exposition totale et uniforme aux
rayons X [2].

Ensuite, le porte échantillon est installé dansupport standard au cceur du cercle
goniométrique du diffractometre. Les échantillonst cété analysés a l'aide d'un
diffractomeétre a rayons X de type Bruker D8 Adwaacempérature ambiante en utilisant un
rayonnement K du cuivre ayant une longueur d’onélgke Cu) égale a 1.5418 figure
[11.9) L'intensité diffractée du rayonnemen& KCu a été enregistré entr@ @ompris entre 5°
et 40°, avec des incréments de 0,019478409°, ksanti une tension de 40 kV et un courant

de 25 mA, et un temps de mesure de 0,300 secomades/p

Le pilotage du diffractometre est fait par un miordinateur et I'acquisition de
données est effectuée a l'aide du logiciel XRD Cander, donnant la possibilité de choisir
les exigences opératoires. Les diagrammes résuleanintensités diffractées en fonction de

I'ongle 20 ont été enregistrés sous forme de fichier [2]
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Figure 111.9 : Diffractometre a rayons X type Bruker D8 Advanteal{oratoire de recherche
LSPN-Université de GUELMA, Algérie).

» Indice de Cristallinité : La cristallinité des fd® naturelles a été évaluée a partir de
I'indice de cristallinité, qui est calculé selonngéthode empirique de Segal [5]. a partir de
I'équation (1) qui utilise les intensités maximaties raies 002 {d2 ) a un angle @ compris
entre 21° et 23° et I'intensité minimalg,|, pour I'angle B compris entre 18° et 20°, Segal a

développé leur méthode empirique afin d'estimelelgré de cristallinité :

I, = Joezlam) w900 Equation 1
Too2

Ou:
loo2 €st l'intensité maximale de diffraction du pidli® (002) a un anglecompris entre 21°
et 23°, ce qui représente a la fois les matériaigxadlins et amorphes,q est l'intensité de la

diffraction du matériau amorphe, qui est prise @angle de & entre 18° et 20° ou l'intensité

est au minimum [5,6].
[11.5.2 Caractérisation thermique
[11.5.2.1 Caractérisation thermique par I'Analyse Calorimétrique Différentielle (DSC)

Cette technique est utilisée pour étudier les wiffées transitions thermiques des
polyméres lorsqu'ils subissent une variation deptature. Son principe de fonctionnement
est de mesurer la différence d'énergie entre umsetecontenant I'échantillon et un creuset
vide de référence, en fonction de la températuoesdu'une différence de température est
générée entre I'échantillon et la référence, l@roaktre ajuste la puissance d'entrée de

M
I
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maniére a réduire cette différence. Un signal promanel a la puissance fournie a

I'échantillon (ou a la référence) est enregistfe [7

Le principe de mesure consiste a déterminer la tqéad’énergie a apporter au
matériau pour que la température de I'échantilloi islentique a celle de I'échantillon de
référence. Le signal enregistré est proportionnela adifférence de chaleur fournie a
'échantillon. Les mesures ont été effectuées awemod’'un calorimetre différentiel a
balayage de marque NETZSCH.DSC CC 300 avec destitdres de 20 mg dans la gamme
de température allant de 25°C a 600°C, pour umsset de chauffage de 10°C/min [7].

[11.5.2.2 Caractérisation Thermogravimétrie TG

Il a pour but la caractérisation de la dégradatiea matériaux par mesure directe de
leur variation de masse en fonction de la tempsraet (ou) du temps (conditions
isothermes). ce type danalyse peut étre utiliséirpdéterminer la température de
décomposition d’'une substance ainsi que la quadtiééu liée dans un échantillon, etc.
Autrement dit, cette analyse est largement utilisémme moyen pour suivre la stabilité
thermique d'un matériau polymére, les constitudes plus sensibles a la chaleur
disparaissent en premier pour des niveaux de texrtysérdonnés et ainsi de suite. Les
données sont enregistrées sous forme d'une cduehmdgravimétrique avec en ordonnée la

masse et en abscisse la température [8].

Dans la présente étude, cette technique a étséatipour déterminer les températures
de dégradation des composites ainsi que la stallil@érmique aprés ajout des fibres [8]. Les
mesures ont été effectuées sous azote, composépdagent d'une enceinte étanche
permettant de contréler I'atmosphere de I'échantilld'un four permettant de gérer la
température, d'un module de pesée (microbalante);ue thermocouple pour mesurer la
température. La température de chauffage est 2atet 600 °C), avec une vitesse de chauffe
de 10 °C/min et la masse de chaque échantillod'@stiron 20 mg [8].
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Figure 111.10 : Calorimétre différentiel a balayage de marque N&CA.DSC/TG CC 300
(Laboratoire de recherche LSPN-Université de GUELMMRgyérie).

[11.5.3 Caractérisation mécanique

Les essais mécaniques constituent la plus ancidisogpline des essais de matériaux
et leur importance n'a cessé de croitre. D’aillecestaines caractéristiques peuvent étre

déterminées par ces essais et notre présent tsavaiconsacré aux essais de traction.
[11.5.3.1 L’essai de traction

Essai de traction est un essai mécanique de lmaphes courant permet de déterminer
la loi de comportement mécanique d’'un matériagofisiste a soumettre une éprouvette du
matériau a étudier a une traction et & mesurdofigementl correspondant a une force F.

Le comportement mécanique des composites en madgotr a été analysé a l'aide de la
machine Sun 500 munie d'un capteur de force de SkMn les normes ASTM D-648,

couplée a un logiciel d’acquisition. Les mesures éé réalisées a température ambiante
(23°C), et a une vitesse de déformation de 5 mmfrour les composites et de 50 mm/min
pour la matrice vierge. Les résultats des essasanigues représentent la moyenne de 3

mesures.
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Figure 111.11: Appareil de traction de type Sun 500.
Tout d’abord fixé I'éprouvette entre les machoitaa mobile et I'autre fixe, et relié a
un capteur de force qui rassemblé a un systemdraieement. Fixé ensuite la longueur

initiale de I'éprouvette et faisons I'expériencespinacé la courbe.
D’apres la courbe contrainte-déformation en obtenue

» Module d'élasticité
C'est le rapport de la contrainte de traction déformation correspondante dans la limite de
contrainte maximale qu’'une matiére peut suppoitereprésente un critere de rigidité, il
s’exprime comme suit :
E=t/e(N'/m2) . Equation 2
E: Module d’élasticité (MPa);
t: Contrainte (N/m2);
& Déformation (%).
» Contrainte
C’est la charge de traction supportée par I'épettevpar unité de surface, elle est donnée par
I'expression suivante:
T=F/S(Nm2) ... Equation 3
F: Charge de traction supportée par I'éprouvette (N);
S: Section initiale (m2).
» Contrainte a la rupture
C’est la charge de traction supportée par I'éprtiava l'instant de sa rupture par unité de

surface.
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» Allongement a la rupture
C’est 'augmentation de la distance entre les egpéwur la partie calibrée de I'éprouvette
produite par une charge de traction au moment deplaire de I'éprouvette. Il est indiqué en
pourcentage sous la forme suivant :
Il est indiqué en pourcentage sous la forme suérant

Er=Alllg (%) Equation 4

Al =1 —lo: Allongement a la rupture;
Lo: Longueur initiale de I'éprouvette;

I: Longueur finale de I'éprouvette.

Figure I11.12 : L’emplacement de I'éprouvette entre les deux neors
I'évolution de son profil.

I11.6 Conclusion

Dans ce troisieme chapitre, nous avons presemsténdthodes expérimentales utilisées
dans cette étude. Par ailleurs, nous avons déldlldifférentes techniques de caractérisation
(DRX, DSC, TG, traction). Nous avons également mélgs protocoles d'essais utilisés dans
cette recherche.
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IV.1 Analyse par Diffraction des rayons X
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Figure IV.1 : Diagramme RX de polyéthylene vierge.
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Figure IV.2 : Diagramme RX de fibre de lin.
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Figure IV.3: Diagramme RX de matériau composite PE/20%L.in.

Tableau IV.1 : Résultat RX.

Fibre de lin PE PE/20%lin

Intensité | Picl 2900 74000 55000

Pic2 9000 24000 14000

Pic3 3000 4000

Pic4 1000

Pic5 1200
Angle | Picl 16 21.5 21.5
2Théta | Pic2 22.5 24 24
) Pic3 28.5 36

Pic4 35.5

Pic5 39

Les résultats de DRX pour les composites de I'étadatrent que I'ajout de la charge de
fibres de lin n'a affecté la structure du composijte Iégérement, c.a.d. : le diffractogramme
affiche trois pics au méme angle 2 théta que peuPI ; la seule différence est dans
I'intensité des pics qui diminue avec le taux dargle incorporé dans la matrice du PE.

Alors on peut conclure que I'ajout de cette chargeme renfort de la matrice du PE ne

modifie pas la structure de ce matériau.
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IV.2 Analyse thermique

IV.2.1 I'Analyse Calorimeétrique Différentielle (DSC)
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Figure IV.4 : Thermogramme DSC de fibre de fibre lin.
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Figure IV.5 : Thermogramme DSC de PE vierge.
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Figure IV.6 : Thermogramm®SC/ATG : PE/20% Fibres de LIN.

Tableau I1V.2 : Résultats de DSC.

Echantillon Tt (C°)
PE 143
Fibre de lin 120
PE/10%Lin PE 478
F.lin 138
PE/20%Lin PE 485
F.lin 142

En regardant les résultats illustrés dans le tablBa2, on constate que le
comportement thermique du composite préparé a éhdags le sens de hautes températures
et cela pour les deux pourcentages de renfortoee fie lin a savoir la température de fusion
du PE passe de 143 a 478 pour une charge de 10%as=e et de 143 a 485 pour le renfort de

20%en masse.
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IV.2.2 Caractérisation Thermogravimétrie TG
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Figure IV.7 : Thermogramme TG de PE pur.
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Figure IV.8 : Thermogramme TG de fibre de lin.
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: Composite PE/10% fibre de LIN
100 T . -
__’__E 80
= 60
S
S
x 40
3
(TR
20
0 T ™ T T T T T T = T
100 200 300 400 500 600
Température (°C)
Figure IV.9 : Thermogramme TG de composite PE/10%Lin
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Figure IV.10 : Thermogramme TG de composite PE/20%Lin.
Tableau V.3 : Résultats de I'ATG.
Echantillon Toncet(C®) Tofrcet (C°)
PE pur 380 502
Fibre de lin 240 370
PE/10%Lin PE 475 504
F.Lin 280 430
PE/20%Lin PE 490 530
F.Lin 280 475
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Les résultats de I'ATG regroupés dans le tabl&aB8 Imontrent que I'incorporation
de la charge de renfort de lin a modifié le comgroeent thermique du composite obtenu en
décalant la température de début de dégradatianle®hautes températures de 380 a 475 °C
pour 10 % de charge et de 380 a 490 °C pour 20ehaee en masse alors que pour la fin du

processus de dégradation le décalage était leged2ia 530 pour 20% de charge en masse.
IV.3 Analyse de la performance mécanique

IV.3.1 Préparation des éprouvettes
Les éprouvettes destinées aux essais meécaniquescgan, a été moulés par un appareil
d’'une découpeuse marque CEAST. Les plaques sooégdadans la fenétre du moule et

découpées pour chague mélange, la taille des éteavdépendra du moule.

» La traction : une éprouvette de 2 mm d’épaisseur, 11,5 cm dgubr et 2,5 cm de

largeur..

Figure IV.11 : Eprouvette de traction pour PEHD/Fibres de Lin.
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IV.3.2 Comportement en traction

Les courbes de la contrainte en fonction de défbomades essais de traction des

différentes fibres et différentes pourcentagesasgmtés dans les courbes suivants :

22 4
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Figure IV.12 : Variation de la contrainte en fonction de défoioratiu PEHD.

Figure IV.13 :
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Variation de la contrainte en fonction de défoiorate la fibre de lin (10%).



Chapitre IV Résultats et discussion
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Figure IV.14 : Variation de la contrainte en fonction de défatiorade fibre de lin (20%).

L’effet de la charge sur les propriétés meécanigdesPEHD a été suivi par le
changement des valeurs suivant :

Tableau IV.4 : Valeurs de module d’Young, contrainte max, défdromaet résistance a la

rupture.
Charge Résistance a la| Résistance a la| Déformation a Module
(%) traction rupture la rupture d’Young
[MPa] [MPa] (%) [MPa]
PEHD 22,00 13,94 606,71 2,15
(vierge)
Fibre de | 10 25,00 23,97 6,94 591
lin
20 22,63 21,22 6,32 6,20




Chapitre IV Résultats et discussion

D’apres letableau 1V.4 on observe une diminution de la déformation aulature
apres l'ajout de la charge, en effet, la diminutd@nla déformation la plus significative est
observée dans le matériau brut (PEHD).

On note une augmentation de résistance a la tradticdbio-composite avec I'ajout de
la charge végétale. Pour la variation de la comtieaé la rupture en fonction du taux de fibre,
on constate une amélioration de la contrainteragture. L’'augmentation de la contrainte a la
rupture est attribuée a la bonne répartition déble dans la matrice du PEHD qui est la
phase dominante, ce qui lui permet de bien jouerdle de liant.

On remarque une augmentation du module d’élastititio-composite avec I'ajout
de la charge végétale. Cet effet de renforcemeeit,em évidence une certaine adhésion entre
les fibres et la matrice du biocomposite. Cepetdaa valeurs du module d’élasticité des
biocomposites avec les taux (20%) de différente®$ sont élevées par rapport a celles avec
le taux (10%) de fibres.

En d’autres termes l'introduction des fibres damsnatrice PEHD conduit a une plus grande

rigidité du polymere chargé.
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Conclusion générale

L’objectif principal de ce travail de I’¢laboration d’un composite constitué¢ d’une
matrice de polyéthyléne haute densit¢ (PEHD), renforcé par des fibre naturelle d’origine
végétale :les fibre de lin a des pourcentages de 10%, 20% de la masse totale de matériau
composite, Ceci nous a permis, grace aux techniques de caractérisations, de recueillir des
informations intéressantes relatifs a I’effet du taux de charge sur les propriétés des composites

¢laborés.

En général, I’ajout des fibres augmente bien les propriétés mécaniques des composites
a cause de la compatibilité entre les fibres et la matrice et de leurs propriétés mécaniques

¢élevées.
L’analyse des résultats expérimentaux nous conduisent donc a affirmer que :

L’ensemble des données recueillies sur les propriétés thermiques des composites par
ATG/DSC, montrent que la charge lignocellulosique retarde sensiblement la décomposition

du polyéthyléne. Autrement dit, elle joue le role d’inhibiteur de la dégradation thermique.

Les résultats de DRX pour les composites de 1’étude montrent que 1’ajout de la charge

de fibres de lin n’a affecté la structure du composite que 1égérement.

Les résultat de 1’essais de traction on observe une diminution de la déformation a la
rupture aprés I’ajout de la charge, en effet, la diminution de la déformation la plus
significative est observée dans le matériau brut (PEHD).

On note une augmentation de résistance a la traction du bio-composite avec 1’ajout de

la charge végétale.



Résumé

Cette étude montre 1’intérét de mettre en ceuvre une charge végétale biodégradable

dans les matériaux composites.

Les agro-composites présentent de nombreux avantages physico-chimiques,
mécaniques, environnementales et économiques. Ces matériaux sont un assemblage de fibres
naturelles noyées dans une matrice polymeére synthétique ou bionaturelle renforcée.
L’utilisation des ces agro-matériaux est devenue un enjeu majeur et le sera encore plus dans
un avenir proche et a long terme. L’objectif de notre travail est 1’élaboration d’un nouveau
matériau composite PEHD/Lin avec différente pourcentage de charge PEHD/10%Lin,
PEHD/20%Lin. Les composites obtenus ont été soumis a plusieurs techniques de
caractérisations a savoir les caractérisations structurales par la diffraction des rayons X
(DRX), les tests mécaniques (traction) thermiques (I'analyse calorimétrique différentielle

(DSC) et I'analyse thermogravimétrique (ATG)) afin d’étudier leur comportement.
Adstract

This study shows the interest of implementing a biodegradable vegetable filler in

composite materials.

Agro-composites have many physico-chemical, mechanical, environmental and
economic benefits. These materials are an assembly of natural fibers embedded in a
reinforced synthetic or bionatural polymer matrix. The use of these agro-materials has become
a major issue and will be even more so in the near future and in the long term. The aim of our
work is the development of a new HDPE / Linen composite material with different percentage
of HDPE / 10% Linen, HDPE / 20% Linen filler. The composites obtained were subjected to
several characterization techniques namely the structural characterizations by X-ray
diffraction (XRD), thermal mechanical tests (traction) (differential scanning calorimetry

(DSC) and thermogravimetric analysis (ATG)). ) to study their behavior.



