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PVC : Polychlorure de vinyle.
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AM: Anhydride maléique.
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PET : Polyéthyléne téréphtalate.
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SMA: Poly styrene-Co-anhydride maléique.
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Introduction

Introduction

Depuis leur apparition, les matériaux plastiques ont connu un essor tres rapide,
touchant a divers secteurs d’activités industrielles. Mais le développement des
technologies modernes a exigé 1’utilisation de matériaux associant a la fois de bonnes
propriétés mécaniques a une faible densité. Ceci a donné naissance a la premiére

génération de matériaux composites utilisant les charges classiques [1].

La préservation de I’environnement passe par la conservation de la ressource
fossile, la réduction des émissions de gaz a effet de serre et 1’amélioration de la
biodégradabilité des produits. De plus, 'utilisation des ressources renouvelables est
motivée par leur grande abondance sur notre planete et leur caractere renouvelable ; ¢’est
le cas par exemple de la cellulose, molécule organique naturelle la plus abondante sur terre,

qui présente de ce fait un grand intérét du point de vue industriel [2].

Ces dernieres années, les composites bois/ thermoplastique ont suscité une attention
considérable des industries du bois et du plastique a cause des nombreux avantages qu’ils
présentent. Ces composites peuvent étre fabriqués par différents procédés déja utilisés dans
I’industrie du plastique, ce qui présente un avantage au niveau de la formabilité, de la
production et des couts de fabrication [3]. La charge cellulosique comme le bois, présente
des caractéristiques intéressantes : elles sont peu couteuse, renouvelables, biodégradables,

non abrasives et ont des propriétés spécifiques éleveées.

L’incorporation de cellulose (farine de bois) dans la matrice polychlorure de vinyle
affecte un grand nombre de propriétés. Cependant, il s’est avéré que la qualité de
I’adhésion seule, ne prédomine pas les propriétés des composites mais d’autres facteurs
rentrent également en jeu. Ces derniers sont aussi bien affectés par la fraction, la nature et

la taille de la charge incorporée [4].

L'utilisation d'un agent de couplage est connue pour étre I'un des moyens plus
efficaces pour améliorer I'adhérence interfaciale entre la fibre et le thermoplastique. Une
grande variété de produits chimiques tels que des silanes et des polyoléfines maléatées ont
été explorées comme agent de couplage. Parmi ceux-ci, I'anhydride maléique greffé
polypropylene (PP-g-MA\) est I'un des plus populaires et largement utilisé [5].



Introduction

C’est dans ce cadre qu’on peut placer notre travail dont 1I’objectif consiste & étudier
I’effet de deux agents compatibilisants PP-g-MA et PVC-g-MA sur les propriétés

mécaniques et thermiques des composites PVC/ farine de bois.
Les étapes principales de ce travail et par ordre chronologique consistent a :

1. Préparer la farine de bois (tamisage).
2. Préparation des composites par extrusion.
3. Caractérisation des composites.
e Caractérisation mécanique (traction).
e Caractérisation thermique (ATG).
e Caracteérisation morphologique (MEB).

e Caractérisation physique (absorption d’eau)
Notre mémoire rassemble les chapitres suivants :

Généralités sur les matériaux composites.
Rappel bibliographique.
Présentation des matériaux utilisés et techniques expérimentales.

Résultats et discussions.

YV V V V V

Conclusion.
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Chapitre 1. Matériaux composites

D’une manicre générale, les propriétés d’un polymere seul sont insuffisantes pour
conférer a 1’objet que ’on veut fabriquer toutes les propriétés souhaitées en terme de
rigidité, résistance mécanique, légéreté ou autre propriété physico-chimique, électrique,

optique. C’est pourquoi on s’oriente de plus en plus vers les matériaux composites [6].

1.1 Définition

Le matériau composite est défini comme étant un produit constitué d’au moins de
deux matériaux non miscibles : le renfort et la matrice (figure.1). Ces deux matériaux n’ont
pas une forte capacité d’adhésion entre eux. Le nouveau matériau ainsi formé présente un
ensemble de propriétés que 1’on ne trouverait pas dans chacun des éléments pris

séparément [7].

Figure. 1 : Matériau composite

1.2 Historique

Afin de décrire I’histoire des matériaux composites, il faut remonter a la préhistoire,
a I’époque Néolithique, vers la fin du XIe millénaire av. J.-C, ou les groupes humains du
croissant fertile (les territoires des Etats actuels du Liban, de Chypre, du Koweit, de
Palestine ainsi que des parties de la Jordanie, de la Syrie, de 1’Irak), commencent a
domestiquer les animaux et a utiliser la plante, puis a fabriquer des poteries en terre cuite

au début du Vlle millénaire av. J.-C. Cette époque-la marque le début de I’histoire des
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matériaux composites ou apparaissent les habitations en mélange de terre et de brindilles
ou de branches. Les nouvelles connaissances et pratiques qui caractérisent le Néolithique

du Proche-Orient vont gagner 1I’Europe de 1’Ouest a partir de 6500 av. J.-C.

Actuellement, les matériaux composites présentent beaucoup d’avantages liés
notamment a leur gain en masse important tout en conservant des propriétés mécaniques
¢levées. Cette particularité peut permettre d’économiser beaucoup d’énergie et donc de
concurrencer les métaux. Ceci explique leur utilisation croissante dans les différentes
industries aéronautiques, spatiales et des transports en général (figure.2) [7].

Repartition geographique Repartition par activite
M Auto/transport

M Construction/genie civil

M France W Equipements
M Europe électriques/électronigues
B Monde M Sports loisirs/fnautisme

M Azronautique

W Autre

Figure. 2 : Répartition des composites par activité et géographie (2011) [8]

1.3 Matrice polymeére

Le choix de la matrice pour le composite est trés important. La matrice doit aussi
avoir une masse volumique faible pour conférer des propriétés mécaniques spécifiques

élevées aux matériaux composites [9]. Il existe trois catégories de résines polymeres :

1.3.1 Thermoplastiques

Sous l'effet de la chaleur, les chaines dun polymere thermoplastique glissent les

unes par rapport aux autres. Le polymére se ramollit, peut se déformer et étre mis en
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forme. Aprés refroidissement, la forme donnée est figée. Sous I’action de la chaleur le
polymere redevient malléable et peut étre remis en forme [10]. Le tableau. 1, représente les

principaux thermoplastiques.

Matrices Propriétés Applications
PE (polyéthylene) Transparence, souplesse Films, sacs, bouteilles
PEHD (polyéthyléne haute Opacité, rigidité Bidons, conteneurs,
densité) poubelles, seaux, jouets,

bouteilles de lait

PVC (polychlorure de Transparence, rigidité Mobilier (bancs,
vinyle) fenétres...), barriéres,

jouets, revétements...

PET (polyéthyléne Transparence, tenue a la Bouteilles, boissons
téréphtalate) pression interne gazeuses, pull,
rembourrage
PP (polypropyléne) Rigidité, résistance aux Boites, bacs, conteneurs,
chocs pare-chocs, tubes

Tableau. 1 : Principaux thermoplastiques [11]

1.3.2 Thermodurcissables

Les Thermodurcissables ou thermodurs sont des matiéres réticulées
(macromolécules tridimensionnelles). Au cours de leur transformation la structure finale
des macromolécules est obtenue par des réactions chimiques irréversibles [10]. Ils sont

infusibles et insolubles.

1.3.3 Elastomeéres

Les élastomeéres sont des matieres réticulées d'une maniére incompléte. Le degreé de
réticulation est faible a la différence des thermodurcissables. Les pontages permettent aux
macromolécules de revenir en place plus ou moins rapidement aprés une déformation sous

contraintes. C'est la propriété fondamentale des élastoméres [10].
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1.4 Procédés de mise en eceuvre des matériaux composites

Les trois procédes les plus connus de production de matériaux composites sont

méthode par voie en solution, polymérisation in situ et la méthode a I’état fondue.

1.4.1 Méthode par voie en solution

Elle consiste a dissoudre la matrice dans un solvant puis a introduire la charge afin
de I’activer grace a un agent, souvent oxydant. L’ensemble subit ensuite une précipitation

puis il est filtré et séché.

1.4.2 Polymérisation in situ

On peut aussi disperser la matrice dans un non solvant ou polymeériser le monomeére
et/ou la charge in situ. Cette méthode a été retenue pour la synthese de matériaux

composites possédant des propriétés électriques.

L’inconvénient majeur dans ce type de procédé est la nécessité que les constituants
possédent des propriétés chimiques proches, et, en particulier, qu’ils soient compatibles
avec un méme solvant. De plus, il convient que le composite résultant soit non soluble
dans ce solvant. Enfin, ce genre de réaction s’effectue souvent en milieu agité, et les
conditions d’agitation sont parfois difficiles a contrdler dans le cas d’un milieu évolutif.

Cela peut alors générer une inhomogénéité des propriétés d’usage du matériau composite

[6].

1.4.3 Extrusion

Dans le cas d’une production par extrusion, les produits, initialement sous forme de
poudre, flocons, paillettes, granulés, fibres, sont préchauffés avant d’étre introduits en
amont d’une vis extrudeuse qui permet de disperser la charge dans la matrice et d’effectuer
ainsi un melange intime entre les constituants. Cette méthode nécessite une compatibilité
thermique entre les produits. En particulier, lorsque plusieurs polymeéres sont utilisés, il ne
faut pas que 1’'un d’eux soit thermiquement dégradé tandis que d’autres ne sont pas fondus.

En outre, les contraintes de cisaillement doivent étre choisies pour disperser parfaitement
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la charge dans la matrice et éviter les points de concentration de charge résultant de
I’agglomération de celle-ci. Enfin, se pose également le probléeme de compatibilite
d’interface entre les constituants. Pour pallier ce probléme, des agents couplant peuvent
étre introduits dans le mélange afin de modifier les charges de surface et améliorer

I’adhésion a I’interface matrice/charge [6].

1.5 Matériaux composites PVC/bois

Les matériaux composites a matrice polymeére thermoplastique renforcée par des fibres
de bois sont internationalement connus sous le sigle WPC de Wood Plastic Composites.
Il faut noter que cette dénomination englobe de facon tres générale les composites réalisés
avec tous les types de polymeres et tous les types de fibres végétales. Il s’agit pourtant de
matériaux différents tant par leurs caractéristiques physico-chimiques que par leurs
procédés de mise en ceuvre ou par les solutions de recyclage en fin de vie.
Les WPC sont produits industriellement depuis les années 80 mais le marché a
sensiblement augmenté depuis une dizaine d’années a peine, essentiellement aux Etats-
Unis [12]. Plusieurs fabricants de composites thermoplastiques/fibres de verre ou de
carbone se sont tournés vers les fibres végétales pour plusieurs raisons : ces fibres
permettent de réduire I’usure des machines de mise en forme et de diminuer le poids du

composite tout en étant une ressource renouvelable, biodégradable et économique.

Le remplacement de fibres minérales ou organiques par des fibres végétales est
effectivement trés avantageux, notamment dans le domaine des transports [13]. La
consommation énergétique et la participation a I’effet de serre (émissions de CO,, CHy,
NO;) lors de la fabrication et ’utilisation d’un composite a base de fibres végétales, sont
nettement inférieures a celles du méme polymere non chargé ou du composite renforcé par
des fibres minérales. Cependant, la fabrication et 1’utilisation de composite a base de fibres
végétales participent davantage a 1’eutrophisation de I’eau et des sols a cause de
’utilisation d’engrais lors de la culture de la plante.

En ce qui concerne la production et le marché des WPC, les principaux fabricants et
consommateurs de WPC sont situés en Amérique du Nord. La demande a plus que doublé

entre 2001 et 2005 atteignant 700 000 tonnes cette méme année (Figure. 3).
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Figure. 3 : Evolution des trois principaux marchés mondiaux de WPC de 2000 a 2010

Soixante-quinze pour cent des renforts végétaux utilisés dans 1’industrie des WPC
sont des particules de bois. Les fibres longues comme celles de chanvre, de lin, d’abaca, ou
de sisal sont également utilisées. Depuis prés de vingt ans, de hombreuses recherches ont
été effectuées sur les WPC, surtout en Amérique du Nord. En raison de I’évolution du
marché pour les composites a base de PE et de PP, la majeure partie des recherches s’est
essentiellement focalisée sur ces deux matrices. Les paramétres les plus étudiés sont :

- I’adhésion fibre/matrice,

- la taille et le taux de renfort des fibres,

- la durabilité des produits (dégradation due au soleil, & ’humidité, aux champignons et
aux insectes) [12].

Il est nécessaire de rappeler les caractéristiques les plus importantes des deux constituants
majoritaires du matériau composite étudié : le PVC et le bois.

1.5.1 Polychlorure de vinyle

Dans ce présent travail nous nous sommes intéressés au polychlorure de vinyle, du
fait qu’il est trés utilisé et il vient juste apres le polyéthyléne.
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Le poly (chlorure de vinyle), dont le symbole international PVC découle de
I’appellation anglaise « Poly VinylChloride », est une mati¢re thermoplastique de synthése
composée de carbone, d’hydrogéne et de chlore. Le carbone et I’hydrogeéne proviennent du
pétrole (43 %) tandis que le chlore est originaire du sel (57 %). Comme tous les polyméres,
le PVC est une longue chaine composée d’¢léments identiques ou monomeres. Il s’agit du
monomeére de chlorure de vinyle (CH,=CH-CI). Une molécule de PVC contient 750 a 1500

monomeres [14]. La figure.4, représente la formule genérale de PVC.

H H

|
C=C

|
H CI

Figure. 4 : La formule générale de PVC [14]

La production industrielle du PVC remonte au début des années 1930. C’est un
plastique trés présent dans notre vie quotidienne car I’ensemble de ses propriétés
mécaniques et physiques et son aptitude a étre modifié selon les besoins en font un
matériau adapté a de multiples usages. Le PVC est présent dans tous les secteurs
économiques : batiment, emballage, électricité, électronique, biens de consommation,
santé, transports. C’est la troisieme matiere plastique employée dans le monde (20 % de la
consommation mondiale totale des plastiques, soit de 1’ordre de 28 millions de tonnes)
[15].

1.5.1.1 Procédés d’obtention du PVC

Découvert en 1835 par le physicien francgais Victor Regnault. Le chlore est obtenu
par électrolyse du sel (chlorure de sodium: NaCl). Par suite de réactions entre le chlore et
I'éthyléne, on obtient le chlorure de vinyle monomére (CVM) qui, par polymérisation,
donne le PVC. La polymérisation est la réaction chimique par laquelle les molécules
s'additionnent les unes aux autres pour former une chaine de grande longueur. Le schéma

est le suivant :
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Figure. 5 : Polymérisation de PVC [14]
1) Synthese du monomere

La synthése du chlorure de vinyle monomere (CVM) est réalisée suivant deux principaux

procédés [16] :

e L'addition du gaz chlorhydrique sur lI'acétyléne :

C)H+HCl ——— > CH, = CHCI

e Lachloration de I'éthyléne en 1,2-dichloroéthane, puis pyrolyse de ce dernier :

CH,CI-CH,Cl ———— > CH,=CHCI + HCI

2) Polymérisation

La réaction de polymeérisation du chlorure de vinyle monomére par voie radicalaire
donne naissance & des macromolécules linéaires de masses moléculaires moyennes
déterminées dont la répartition présente une allure gaussienne asymétrique. C'est une
réaction fortement exothermique [16]. Il existe plusieurs procédés de fabrication du PVC et

on peut citer :
a. Polymérisation en masse
La polymérisation se fait en présence d’un catalyseur (peroxyde en général). Les

produits obtenus sont d’une excellente pureté, d’une bonne transparence et font preuve

d’une faible absorption d’eau [17,18].

10
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b. Polymérisation en émulsion

Dans ce mode de polymérisation, le chlorure de vinyle monomere liquide est
émulsifi¢ dans 1’eau sous pression. La polymérisation est activée par des amorceurs
solubles dans I’eau. Aprés séchage, on obtient des grains de PVC de 15 a 20um de
diamétre. Les chaines du PVC obtenues ont un poids moléculaire bas, et la présence de ces

émulsifiants augmente I’absorption d’cau [17,18].

c. Polymérisation en suspension

Le chlorure de vinyle monomere est dispersé dans I’eau par agitation. On obtient
alors de petites gouttelettes. La suspension est maintenue par un agent de tensioactif
(Gélatine, la cellulose). Le PVC polymérisé obtenu posséde de bonnes propriétés

mécaniques et électriques et son absorption en eau est tres faible [17,18].
d. Polymérisation en solution
Elle est abandonnée, elle consiste a ajouter au monomere une certaine quantité de
solvant dans lequel le polymere est insoluble, la séparation se fait par une simple filtration

[17,18].

1.5.1.2 Propriétés physico-chimiques de PVC

a) Propriétés physiques et mécaniques

Le PVC est un polymeére atactique donc essentiellement amorphe, mais il arrive
que, localement, sur de courts segments de chaines, le PVC soit syndiotactique et puisse
s'organiser en phase cristalline, mais le taux de cristallinité ne dépasse jamais 10 a 15 %.
La masse volumique du PVC est de 1,38 g/cm®. Le PVC amorphe est transparent et

relativement perméable a la vapeur d'eau [19].

Le PVC offre une excellente rigidité jusqu'au voisinage de sa température de

transition vitreuse. Les PVC offrent une excellente résistance a l'abrasion. Les PVC sont

11
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fragiles aux chocs a basses températures. L'addition de plastifiants diminue la température

de transition vitreuse, ce qui permet de proposer un PVVC souple a température ambiante.

b) Propriétés chimiques

Le PVC non plastifié résiste bien (jusqu'a 60°C) aux acides et bases ainsi qu'aux
huiles, alcools et hydrocarbures aliphatiques. Par contre, il est sensible aux hydrocarbures
aromatiques et chlorés, aux esters et cétones qui occasionnent un gonflement. Le PVC
souple est sensible aux agents atmosphériques et a la lumiere solaire.

Action physiologique-alimentarité : les vinyliques peuvent convenir pour la fabrication
d'objets satisfaisant aux réglements sur les denrées alimentaires et les objets a contact

alimentaire [19].

c) Propriétés électriques

Le PVC présente de bonnes propriétés isolantes mais les pertes électriques dans le

matériau sont suffisamment importantes pour permettre le soudage par haute fréquence.
d) Propriétés thermiques
Le PVC (amorphe) a une température de transition vitreuse comprise entre 75 et
80°C, C’est dire qu'a température ambiante, il est rigide et qu'au-dessus de 80°C, il est
caoutchouteux (faible résistance, grande déformation). Le PVC se décompose dans une
flamme en libérant de I'acide chlorhydrique gazeux mais il est auto extinguible [19].

e) Propriétés dimensionnelles

Le PVC présente une bonne stabilité dimensionnelle et un retrait limité di a sa

structure amorphe.

1.5.1.3 Ajout d’additifs au PVC

Le chlorure de polyvinyle (PVC) seul est un plastique trés instable et il se brise
facilement. Depuis 1930, des additifs tels des plastifiants, des lubrifiants et des

12
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stabilisateurs thermiques y sont ajoutés afin de donner certaines caractéristiques aux

plastiques comme la flexibilité, la résistance a la chaleur et la durabilité [19].

e Stabilisants

Sous I’effet de la chaleur, de la lumicre et de I’oxygene, les molécules de PVC se
dégradent avec départ de chlorure d’hydrogene qui catalyse lui-méme la réaction (réaction
autocatalytique). Il y a déhydrochloruration intramoléculaire du polymere, donnant lieu
a la formation de chaines polyéniques conjuguées et a 1’apparition d’une coloration jaune
puis brune, progressivement. La poursuite intermoléculaire de la déhydrochloruration
provoque une réticulation des chaines entre elles, conduisant a 1’obtention d’un produit
charbonné infusible [15].

Le role de la stabilisation est double :
v" fixer le chlorure d’hydrogéne libéré pour empécher la réaction autocatalytique ;

v" réagir sur les liaisons insaturées pour supprimer les structures polyéniques.

e Lubrifiants

La mise en ceuvre du PVC a température élevée fait intervenir des forces de
frottement entre le polymeére et les parois métalliques des machines de transformation et
entre les grains ou les macromolécules du polymeére lui-méme.

Le r6le du lubrifiant est donc de maitriser et régulariser ces forces de frottement. Il en
existe deux grandes familles :

v’ externes : leur action vise a combattre les frottements sur les parois métalliques des
outillages en facilitant le glissement de la matiere plastique et en évitant les
collages sur ceux-ci ; ils sont peu compatibles avec le polymeére ; on utilise
généralement des paraffines et des cires de polyéthyléne ;

v internes : leur action consiste a réduire les frottements intermoléculaires qui
provoquent 1’échauffement du polymére et risquent d’entrainer sa dégradation
thermique ; ces lubrifiants, compatibles avec le PVC pour éviter toute migration
hors du polymere, sont des dérivés des alcools et esters d’acides gras, souvent de
I’acide stéarique [15].

Certains lubrifiants combinent ces deux effets.

13
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ePlastifiants

Le role du plastifiant est de diminuer les forces de liaisons entre les différentes
chaines moléculaires du polymeére. Cela permet d’abaisser la température de transition
vitreuse du PVC (78°C pour le PVC pur) et d’obtenir un comportement souple et une
meilleure résistance au choc, a température ambiante.

Les plastifiants les plus communément utilisés sont les esters phtaliques (diisooctyle,
dibutyle, diisononyle, diisododécyle), phosphoriques et adipiques.
On trouve aussi des plastifiants polymériques de masses moléculaires variées. Ces produits

peu volatils résistent bien a la migration [15].
e Charges

Ce sont des substances inertes, minérales en général, qui sont incorporées dans les
mélanges pour modifier certaines propriétés (mécaniques, électriques, thermigques),
améliorer I’aspect de surface ou réduire le prix de revient des produits finis. Les plus
utilisées sont :

v" les carbonates de calcium (naturels ou précipités) ;
les kaolins calcinés ;

le talc ;

v

v

v les dolomies ;
v le sulfate de baryum ;
v

les oxydes métalliques.
e Colorants et pigments

Ajoutés a faibles doses, en général, ces adjuvants permettent d’obtenir une gamme
de coloris tres étendue. Ils se classent en plusieurs catégories :

v' colorants organiques de type azoique, anthraquinonique solubles dans le polymere
et formant avec celui-ci une phase homogéne ;

v pigments minéraux (oxydes de titane, de fer, de chrome, de manganese, de
cobalt...) ;

v' composés organométalliques (phtalocyanine de cuivre...) ;

v noir de carbone ;

14
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v pigments métallisés.
Contrairement aux colorants, les pigments sont insolubles dans le polymere et se

retrouvent sous forme de suspension de particules dans le produit fini [15].
e Agents antichocs

Ils sont destinés a améliorer la résistance aux chocs du PVC, en particulier a basse
température. Ce sont généralement des polymeres et des copolymeéres de types :

v" polyéthylenes chlorés ;

v' polyacrylates ;

v copolymeres MBS ou ABS.

v

e Autres adjuvants

Pour répondre a des exigences particuliéres, on peut incorporer au PVC des produits
tels que des agents :

v’ antistatiques ;

v' fongicides ;

v' gonflants ;

v’ protecteurs contre le rayonnement ultraviolet ;

v' processing-aids pour améliorer la gélification du mélange prét a I’emploi.

1.5.1.4 Dégradation thermique du P.V.C

Sous linfluence de la chaleur, le PVC subit une dégradation profonde,
accompagnée d'une coloration caractéristique. Plus cette derniere s'accentue, plus les
propriétés du PVC décroissent, et devient de plus en plus fendillé et cassant et fini par se

désagréger complétement. Ce processus est déclenché selon deux étapes principales :

a) Amorcage

La dégradation thermique du PVC produit des atomes de chlore labiles, ou le radical

chlore est encore séparé pendant que le radical hydrogéne correspondant reste sur la chaine.

-CH,-CHCI-CH,-CHCl- ——— -CH,-CH-CH,-CHCl- + (I

15
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b) Propagation

La réaction de dégradation thermique la plus importante est la formation de I'acide
chlorhydrique, laissant la place a une double liaison. Cette déshydrochloruration obeit a un
mécanisme ionique, c'est-a-dire que le chlore est séparé en tant qu'anion et I'nydrogéne en
tant que proton a partir d'une unité structurale, il déstabilise I'unité structurale voisine et
facilite donc une propagation en cascade, ce qu'on l'appelle en anglais « unzipping »
donnant ainsi naissance a des séquences de double liaisons conjuguées, appelées un
polyéne conjugué, responsable des colorations parasites, cette réaction est catalysee par
I'acide chlorhydrique formé [14].

Cl + -CH,-CHCI-CH,-CHCl- ——— HCl + -CH-CHCI-CH,-CHCl- ——

-CH=CH-CH,-CHCl- + ¢ ——— -CH=CH-CH-CHCl- — HC | ———
-CH=CH-CH=CHCI- + CI
Les atomes de chlore peuvent s'échapper de cet environnement et attaquer une autre chaine.

c) Terminaison

La réaction est terminée par :

Cchr+cIl —Cl,

Certaines observations expérimentales ne peuvent pas étre expliquées par les mécanismes
radicalaires et il est particulierement difficile a expliquer I'effet de HCI. Lorsque le nombre
de doubles liaisons conjuguées formées devient égal ou supérieur a 5, le P\VC commence a
se colorer, il devient brun puis noirci, avec augmentation du nombre de réticulation, si le

phénomeéne continue [14].

1.6 Les Renforts

Le renfort représente la phase discontinue d’un matériau composite, il contribue a
améliorer la résistance mécanique de ce dernier et peut se présenter sous forme de

particules ou de fibres. Comme les fibres de verre, de carbone, ainsi que les fibres

16
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vegetales (lin, coton, farine de bois, jute, chanvre, grignon d’olive... etc.) [20, 21, 22].

Dans cette présente étude, nous nous intéressons aux renforts végétaux.

1.6.1 Les fibres naturelles

Les fibres naturelles sont utilisées depuis 3000 ans dans les composites, par
exemple dans I'ancienne Egypte, ou la paille et d'argile étaient mélangés pour construire
des murs. Au cours de la derniere décennie, les composites renforcés de fibres naturelles
ont recu une attention croissante, tant auprés du monde universitaire que de diverses
industries. 1l existe une grande variété de fibres naturelles qui peuvent étre utilisées pour le

renforcement ou comme charges (Figure.6) [23].

Fibres
naturelles
Fibres Fibres Fibres
animales végétales minérales
Fibres de Fibres
bois agricoles
I
| [ [ [ '
Fibres Fibres Fibres issues Fibres Fibres
libériennes issues de de graines issues du issues de
feuilles fruit tiges

Figure. 6 : Classification des fibres naturelles [23]

1.6.2 Les fibres végeétales

1.6.2.1 Définition

Une fibre végétale est une expansion cellulaire morte qui principalement composée

de cellulose, d’hémicelluloses, de lignine et de pectine. Elle est soit isolée, soit regroupée

17
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avec d’autres en un faisceau. Il est primordial de ne pas confondre fibre unitaire (ou fibre
élémentaire) et faisceau de fibres. Une fibre unitaire correspond a une cellule élémentaire
fibreuse, qui, regroupée avec d’autres, forme un faisceau de fibres ; le lien interstitiel entre
les fibres unitaires étant composé principalement de lignine et d’hémicelluloses. Ce sont
généralement ces faisceaux de fibres qui sont communément appelés « fibres végétales »
[24].

1.6.2.2 Origines des fibres végétales

La figure suivante montre différents origines des fibres végétales.

Chanvre
Lin

Jute
Ramie
Kénaf
Bambou

Tige

Sisal
Feuille

FIBRES Abaca
VEGETALES

Coton

Graine Kapok

Fruit Coco

Figure. 7 : Origines des fibres végétales [25]

1.6.2.3 Structure d’une fibre végétale

Les fibres végétales sont des structures biologiques principalement composées de
cellulose, hémicelluloses et de lignine. Dans une proportion beaucoup plus faible, elles
contiennent aussi des extractibles, des protéines et certains composés inorganiques.
Contrairement aux autres composants des fibres qui possédent une structure amorphe, la
cellulose possede une structure en grande partie cristalline. La cellulose cristalline est I’un
des polymeéres ayant le module d’élasticité le plus élevé, soit environ 136 GPa a comparer

au 75 GPa de la fibre de verre. Cette rigidité provient de la structure cristalline qui suit un
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agencement supramoléculaire hélicoidal tres ordonné. Il est important de noter que cette
structure moléculaire particuliére entraine lors d’une élongation des fibres, un couplage
torsion/traction qui peut avoir des conséquences sur 1’interface, sur la déformation ou sur
les mécanismes de rupture du composite. A I’intérieur de la fibre, les chaines cellulosiques
sont reunies en micro fibrilles qui en s’agglomérant forment des fibrilles sur plusieurs
couches. L’angle qui existe entre ces ¢léments trés structurés et I’axe de la fibre
conditionne la rigidité de la fibre. Les liaisons hydrogénes qui s’établissent le long et entre
les chaines cellulosiques sont a la base des bonnes propriétés des fibres cellulosiques. Ces
différences, constitutives ainsi qu’anatomiques, qui vont donner la grande variabilité¢ des

propriétés physico-mécaniques des fibres naturelles [26].
1.6.2.4 Composition chimique

a) Lacellulose

La cellulose est le constituant qui assure la protection et le soutien dans les
organismes végétaux. Elle se situe dans la paroi des fibres et constitue la substance
organique la plus abondante dans la nature puisqu’on estime sa production mondiale a
environ 1,3.10" tonne par an. A I’échelle d’un arbre cela correspond a la formation de 10 g
de cellulose par jour.

La cellulose est un homopolysaccharide composé d'unités B -D-glucopyranose liées entre

elles par une liaison glycosidique B (1- 4) (figure. 8) [27].

. (] - ) 0 OH
HO -Dmtf;':? %Q - —DIEZZ\?OH
OH ~OH OH OH
L Jd1n

Figure. 8 : Structure de cellulose

b) Les hémicelluloses

Les hémicelluloses sont des polysaccharides, qui se trouvent dans tous les végétaux
caractérisés par des masses molaires beaucoup plus faibles que celle de la cellulose et par
des structures moins réguliéres a la fois par la présence de différentes unités dans leurs

chaines et/ou de ramifications. Si I’on consideére que le bois est un matériau composite

19



Chapitre I SViatériaux Composites

dans lequel la cellulose est la fibre de renfort et la lignine est la matrice, les hémicelluloses
jouent le role de compatibilisant a 1’interface entre ces deux éléments.

Les hémicelluloses se caractérisent par leur solubilité dans des solutions alcalines diluées.
Typiquement, une solution a 10 g de soude est nécessaire pour extraire les hémicelluloses
qui reprécipitent lors de la neutralisation du milieu [27]. La Figure.9, représente la

structure moléculaire de 1’hémicellulose.

CH,0H

Figure. 9 : Structure moléculaire de I’hémicellulose [28]

c) La lignine

La lignine est une macromolécule extrémement hétérogéne composée de polymeres
aromatiques. Elle représente, aprés les polysaccharides, le polymere naturel le plus
abondant sur terre. Elle participe a la rigidité structurale des parois cellulaires et protége
les plantes contre 1’attaque des organismes pathogenes. La lignine est une molécule a trois
dimensions composée d’unités de phényle propane (Figure. 10). Les unités primaires
(monolignols) constituant la lignine sont l'alcool coniférylique, I'alcool sinapylique et
I’alcool p-coumarylique (Figure). Au cours du  processus de lignification, des
phénoloxydases végétales telles que les laccases interviennent et  permettent la

polymérisation des différentes unités élémentaires. Une fois synthétisée, la lignine
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s’associe avec les différents polysaccharides pour former une matrice constitutive de la

paroi végétale [23].

HO OH
Lignin—0 Lignin
OMe Ohle
)
HO 9 0
OMe
o
HO MeO
OH o
HE HO oM
o 0OH HO oH
OMe
MeD
Me0 Dhle
0 0
Hx
OMe

OH
Figure. 10 : Représentation schématique de la lignine [23]

La lignine est totalement amorphe et hydrophobe. Elle est soluble & chaud dans la soude,

facilement oxydée et facilement condensable avec du phénol [23].

1.6.2.5 Quelques exemples de fibres végétales et leurs compositions

La proportion d’holocellulose (cellulose, hémicellulose) et de lignine varie
beaucoup selon les fibres naturelles (jute, bois, sisal, kenaf, etc.). A titre d’exemples, le

tableau.2, résume quelques exemples de fibres végétales et leurs compositions [28].
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Fibres végétales

Composition(%)

Domaine d’application

Jute

Cellulose : 64.4
Hémicellulose : 12.0
Pectine : 0.2
Lignine : 11.8
Hydrosolubles : 1.1
Cire: 0.5

tapis, sac, enrubannage

Lin

Cellulose : 62,1
Hémicelluloses : 16,7
Pectines : 1,8
Lignines : 2,0
Hydrosolubles : 3,9
Cires: 1,5

Textile (serviettes)

Chanvre

Cellulose : 67,0
Hémicelluloses : 16,1
Pectines : 0,8
Lignines : 3,3
Hydrosolubles : 2,1
Cires : 0,7

Cordage

Ramie

Cellulose : 68,8
Hémicelluloses : 13,1
Pectines : 1,9
Lignines : 0,6
Hydrosolubles : 5,5
Cires: 0,3

Textile (en mélange avec du
coton ou du polyester)

Tableau. 2 : Exemples de fibres végétales et leurs compositions

1.6.2.6 Enjeux de I’utilisation des fibres naturelles

D’une maniere générale, I’utilisation de fibres naturelles comme renforts de matériaux

composites se justifie pour :

v Valoriser une ressource locale dans des pays industrialisés ou peu industrialisés, les

composites a fibres naturelles ouvrent de nouveaux débouches aux produits

agricoles.

v Développer des matériaux et des technologies prenant en compte I’impact sur

I’environnement. Les fibres naturelles sont produites et se recyclent naturellement

sur terre depuis des millions d’années (matériaux biodégradables et renouvelables

par culture).
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Le choix des fibres provenant d’un milieu naturel et présentant des performances
mécaniques intéressantes est guidé par :

v" Leur origine et leur fonction.

v' Leur disponibilité : une fibre naturelle est considérée comme disponible si le
volume de fibres présent sur le marché est suffisant pour réaliser des piéces
industrielles. Sa production est liée aux débouchés.

v Leur composition et leur structure souvent complexes. Bien que les matériaux
composites soient souvent présentés comme originaux et innovants, le milieu
naturel en offre déja un large panel, que ce soit dans le monde végétal ou dans le
monde animal. Une multitude de matériaux naturels, les uns rigides mais légers,
comme les coquilles de noix, et les autres souples mais résistants, comme le bois,

doivent leurs propriétés mécaniques a leur structure composite [28].

1.6.2.7 La charge bois

Le bois est un matériau complexe produit par le biais de la photosynthése. Les
feuilles produisent du glucose a partir du CO; de I’air et de la lumiére du soleil. Ce glucose
est ensuite transporté jusqu’aux cellules ou il sert de nourriture et de matiére pour la
construction de nouvelles cellules. Cette méthode de synthése est tres sensible aux
conditions climatiques, c’est pourquoi le bois est un matériau naturellement trés
hétérogene.

Les bois se classent en deux catégories d’essences : les feuillus (angiospermes) et
les résineux (gymnospermes). Leur composition chimique et leur structure en dépendent
fortement [29].

1) Structure

Le bois révéle une structure fibreuse constituée de cellules allongées orientées selon la
longueur du tronc. L’anatomie des gymnospermes (résineux) est relativement simple. Ils
sont constitués a 95% de trachéides, cellules allongées fermées aux extrémités, qui
communiquent entre elles par des ponctuations [30]. Les trachéides assurent le double role
de conduction de la séve et de support mécanique. Les angiospermes (feuillues) révélent
une organisation cellulaire plus complexe, contenant un nombre d’¢léments plus grand
avec un agencement plus variable. Le bois est constitué de fibres : cellules allongées a

parois épaisses, assurant le maintien mécanique du bois, de vaisseaux permettant la
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circulation de la séve et de cellules parenchymateuses jouant le réle de stock en nutriment
(amidon) (figure.11).

Cellulose

Lignine
¢t hemicellulose

Figure. 11 : Structure du bois [23]
2) Composition chimique
Le bois est principalement constitué de matériaux moléculaires et macromoléculaires:
cellulose, hémicelluloses et lignines, qui sont étroitement associés dans les parois

cellulaires. La figure.12, représente les interactions entre les différents constituants

chimiques dans une fibre du bois.

hémicellulose

Figure. 12 : Représentation schématique d’une fibre de bois [29]
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La cellulose est concentrée a l'intérieur de la fibre, les parois extérieures de la fibre sont
composées principalement de lignines et d’hémicelluloses. Les lamelles de jonction inter-
fibres sont composées presque uniquement de lignines. A I'état naturel, les fibres sont liees
entre elles par une interaction des lignines et des hémicelluloses : la lignine joint les fibres
de bois entre elles, les hémicelluloses lient la cellulose et les lignines. Un réseau
supplémentaire de pectines augmente la complexité de la matrice. A la fin de la croissance,
le réseau polysaccharidique peut étre solidifié par un réseau secondaire de protéines HRGP
(Hydroxy proline Riche Glycol Protéines).

Une analyse chimique peut conduire a différencier le bois de conifére et le bois de feuillus.
La teneur en lignine est plus élevée pour les bois de coniferes alors que les bois de feuillus
posseédent plus de carbohydrates et de composes extractibles. La proportion générale des
macromolécules contenues dans la paroi cellulaire représente en moyenne 95% du

matériau bois [29].

3) Propriétés d’usage

Le bois est constitué de fibres orientées dans le sens longitudinal du tronc. Il en
résulte que le bois est un matériau anisotrope. Cette anisotropie implique que les propriétés
mécaniques sont différentes dans les trois directions : longitudinale, radiale et tangentielle.
La résistance mécanique est également fonction du taux d’humidité, ¢’est pourquoi toutes

les mesures sont réalisées a une humidité donnée.

4) Degradation

e Biodégradation

Le bois est susceptible de pourrir dans certaines conditions de température et
d’humidité. Les quatre principales catégories de pourriture du bois sont les agents de
bleuissement, les pourritures brunes, blanches et molles. La durabilité naturelle du bois
dépend fortement de I’espece et de la partie du bois considérée (aubier, cceur, base ou cime

de I’arbre). Les extractibles jouent un role trés important sur la durabilité du bois [29].
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e Photodegradation

Le bois comporte des groupements chromophores, notamment dans la lignine, qui
absorbent les rayons UV de longueur d’onde comprise entre 250 et 320 nm. La lignine est
le premier et le principal composé dégradé. En revanche, la cellulose, absorbe peu de
rayonnements UV mais peut étre dégradée en présence d’oxygene. Cette dégradation est
lente et provoque la rupture des liaisons C-O, ce qui aboutit a une diminution du degré de
polymérisation et a une perte des propriétés mécaniques. Le principal effet de la
photodégradation du bois est un changement de couleur, di a I’absorption de la lumiere par
les lignines menant a la formation de radicaux libres et également a la dégradation des
extractibles du bois [9]. Les effets de la photodégradation sont accélérés par 1’eau qui
délave les produits de dégradation par lixiviation et permet une dégradation supplémentaire

des nouveaux groupements chimiques.

1.7 Interface bois/ polymeres thermoplastiques

Les compositions chimiques antagonistes du bois et des polymeres
thermoplastiques interdisent tout lien autre qu’un lien mécanique entre ces deux types de
matériaux. De plus, de par ses caractéristiques ductiles, le transfert de contraintes n’est pas

assez efficient pour assurer une cohésion suffisante.

Une des caractéristiques importantes de 1’interface entre les fibres cellulosiques et
la matrice provient de la nature méme de constituant cellulosique. En effet, les groupes
hydroxyles seront d’autant plus accessibles s’ils se trouvent dans des régions amorphes. A
I’inverse, les difficultés seront plus importantes pour les régions cristallines de structure
compacte et ordonnée. Ce sont ces différences de cristallinité entre les différents types de

matériaux lignocellulosiques dont il faut aussi tenir compte [30].

1.7.1 Modification de ’interface bois/ thermoplastique

Il existe de nombreuses techniques afin de rendre compatible le bois et les
thermoplastiques, permettant ainsi la mise en place de liaisons chimiques au niveau de
I’interface. Lu et al [31] dénombrent pas moins d’une quarantaine d’agents de couplage

utilisés dans les composites fibres de bois/ polymeére synthétique. Ces diverses techniques
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peuvent étre divisées en deux catégories : les méthodes de modifications physiques et les
méthodes chimiques. Le but de ces modifications est I’amélioration de I’adhésion par la
création de liaisons qui n’existaient jusqu’alors. La surface est donc au cceur de ’action et

subit les modifications.

1.7.1.1Les méthodes physiques de modification de la surface

Les méthodes physiques telles que le calandrage, I’étirement, les traitements
thermiques et autres techniques n’entrainent pas de modification chimique. Néanmoins, les
méthodes physiques induisent un changement des propriétés structurelles et surfaciques de

la fibre cellulosique ou de la matrice thermoplastique.

Les agents dispersifs (cire, paraffine) sont largement utilises dans le composite a
base de bois qu’il soit ou non associés a des polymeres thermoplastiques. D’autres additifs
comme les élastomeres et les plastifiants sont utilisés. Ces produits agissent sur des
propriétés spécifiques qui entrainent des modifications de surface permettant d’améliorer
directement le composite ou indirectement en facilitant sa fabrication (changement des
parametres du procédé : baisse de la température, homogénéisation du mélange,

diminution des contraintes mécaniques lors du processus).

Les traitements par décharges électriques (corona, plasma froid) sont trés efficaces
sur les polymeres non actifs comme les polyoléfines. La modification des fibres
cellulosiques par ce type de méthode a connu plusieurs succes dans le cadre d’études sur
les composites bois/polymére. Le traitement corona, ou effet couronne, est une technique
d’activation de surface par oxydation. Cela se traduit par une augmentation de la

concentration des groupements aldéhyde lors de I’activation de la surface du bois [32, 33].

1.7.1.2 Les méthodes chimiques de modification de surface

La modification de surface par des méthodes chimiques, a pour objectif de rendre
compatibles deux matériaux par Dintroduction d’un troisieme aux propriétés
intermédiaires. Le couplage réalisé permet 1’association des fibres cellulosiques fortement

hydrophiles avec des polymeres hydrophobes.
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La mercerisation, bien que ce ne soit pas vraiment une technique physique, est une
ancienne technique de modification chimique couramment pratiquée par 1’industrie textile
du coton. Il s’agit d’un traitement alcalin en température qui tend a €tre adapté aux fibres
naturelles. Certaines caractéristiques mécaniques et d’absorption sont améliorées par la

mercerisation [34, 35].

La méthode de couplage chimique est parmi les techniques de modification les plus
importantes. Son principe repose sur la formation de ponts chimiques entre les fibres
cellulosique et le polymére synthétique via le traitement de la surface avec un composé

(compound).

Les agents de couplage proprement dit se divisent en trois grandes catégories : Les
organiques, les inorganiques et les organos-inorganiques. Datant du début des années
soixante, ce n’est qu’a la fin de cette décennie que I’on suggere ’utilisation d’un agent de

couplage pour améliorer les propriétés mécaniques des composites bois/polymeres.

Les agents de couplage organique sont les plus utilisés pour les produits a base de bois.
Ceux qui sont employés dans les composites bois/polymeére disposent dans leurs structures
moléculaires de groupes bis- ou multifonctionnels. Ce sont ces groupes qui interagissent
avec les groupes polaires et de la cellulose et de la lignine pour former des liaisons

covalentes ou hydrogéne :

1. le traitement avec un composé contenant des groupes méthylols (-CH,OH) abouti a la
formation de liaisons stables et de liaisons hydrogenes avec les fibres cellulosique [31].
Les améliorations produites par un traitement au composé méthanol mélamine pour des
composites celluloses /polyester insaturés portent sur 1’absorbation d’eau et sur les

propriétés mécaniques humides [36, 37].

2. les traitements aux isocynanates sont plus fréquents et plus étudiés que le traitement
précédent [40-41]. lls permettent une amélioration plus ou moins importante des propriétés
physico-mécaniques soit par modification des fibres cellulosiques soit par la matrice

polymere polychlorure de vinyle (PVC) ou polystyrene (PS).

3. les traitements aux anhydrides comme I’anhydride maléique (MA), les anhydrides
[40] sont couramment utilisés dans les CBP. Les anhydrides possedent deux groupes

fonctionnels. Les deux groupes carboxyles (-COO-) peuvent se lier a la fibre de bois par
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estérification ou liaisons hydrogéne. Le MA, quant a lui, contient, en plus des carboxyles,
une double liaison carbone-carbone (C=C). Ceci permet d’augmenter grandement la
réactivité a la greffe de la liaison double carbone via initiateur. La taille réduite de la
chaine moléculaire du MA atténue les améliorations d’adhésion et conduit a son utilisation
dans des copolymeres greffés comme polypropylene maléaté (MAPP), polyéthyléne
maléaté (MAPE) et poly (styréne-Co-anhydride maléique) (SMA) [41].

Hocine Djidjelli et al (2006) : Ont étudié I’effet de I’anhydride maléique comme
traitement chimique de la fibre de sisal sur le changement des propriétés mécaniques,
stabilit¢ thermique et la capacit¢ d’absorption d’eau pour les composites PVC/sisal.
L’incorporation des fibres de sisal non traitées a affecté les propriétés mécaniques des
composites. Les caractéres hydrophiles et polaires des fibres sont les causes principales de
I’incompatibilité du PVC avec les fibres de sisal. Cette étude a prouvé que la quantité
d’absorption d’eau augmente remarquablement avec 1’augmentation de la concentration de
la fibre dans le composite. Le traitement par 1’anhydride maléique a permis une
amélioration de la compatibilité des composites PVC/sisal, qui ont traduit des
améliorations dans diverses propriétés fonctionnelles : diminuer la quantité d’absorption

d’eau, améliorer les propriétés de traction, les propriétés d’impact et la dureté [42].

4. les acides acrylique et méthacrylates comme acide méthacryliqgue (MMA), méthyle
méthacrylate (MMA) et méthacrylate de glycidyle (GMA), présentent une structure qui, a
cause de ses similitudes avec 1’anhydride maléique, laisse supposer une forte adhésion

inter faciale [43].

5. la triazine et ses dérivés réagissent avec les groupes polaires du bois (essentiellement-
OH) grace a la formation de liens covalents (remplacement d’un chlore —Cl). La réduction
du nombre de groupes hydroxyles, de caractére hydrophile de la surface et la réaction d’un

réseau entremélé la prise d’humidité et le gonflement des fibres cellulosiques [44].

6. les copolymeres par greffe sont produits de deux fagons. Soit I’agent de couplage
réticule une partie de la matrice polymere a la surface du bois il y a formation d’un
copolymere non polaire. Soit ’agent de couplage modifi¢ la polarité de la matrice en la
greffant avec des monomeres polaires et on crée un copolymeére greffé. L’adhésion inter
faciale des CBP augmente significativement avec ces modification .il existe différentes
méthodes de greffe : laxanthation, la radiation, la maléation, I’acétylation, la greffe de

méthacrylate, des greffes d’époxydes ou d’autres agents de couplage [31].
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Les agents de couplage inorganiques sont nettement moins importants dans les
composites CBP [45]. Les silicates permettent par exemple de crée une certaine
compatibilité¢ entre la fibre de bois et le polymere. Il faut noter que ce type d’agent agit
plutdt comme un agent dispersif qui contrebalangait la polarité de la surface des fibres de

bois.

Les agents de couplage organiques —inorganiques sont des composés a structure hybride
dont la fonctionnalité organique régit 1I’efficacité de couplage les silanes et titanates ont été
employes dans les CBP. En particulier, les silanes, qui sont généralement devolus aux
composites renforcés avec des fibres de verre, agissent comme un agent dispersif mais leur
couplage permet aussi d’améliorer la stabilité thermique ou dimensionnelle ce certains
composites CBP [46].
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Chapitre I1. Rappel bibliographique

Dans ce chapitre nous nous intéressons aux travaux meneés par certains auteurs sur
les matériaux composites. Beaucoup de travaux ont été réalisés dans ce domaine mais nous

nous nous sommes limités & ceux que nous avons jugé proches de notre théme.

J.R. Araujo et al (2008) [47]: Se sont basés sur les propriétés thermiques des
composites de polyéthylene haute densité renforcés avec des fibres naturelles et I’effet
des agents de couplage PE-g-MA et I'éthylene-acétate de vinyle (EVA). Les composites
ont été formulés avec 20% en poids de la fibre de curaua, la proportion du PEHD était de
78% en poids et I’agent de couplage était de 2% en poids. Le processus de la perte de poids
des composites non traités avec EVA comme agent de couplage se produit a des
températures éleveées, ils sont plus stables thermiquement que les composites modifiés avec
I’anhydride maléique. Une explication de ce fait, est que [I’interaction entre les groupes
fonctionnels de 1’acide maléique et les groupes hydroxyle de la fibre favorise plus les
processus de dégradation des deux composants, c¢’est-a-dire la dégradation d’un composant
peut accélérer la dégradation de 1’autre. Autre explication, c’est peut-étre di a la présence

des résidus du peroxyde.

A. K. Bledzki et al (2010) [48] : Ont étudié I’effet de I’agent compatibilisant PP-g-
MA sur les propriétés des composites PP renforcés avec la cosse de blé ou la farine de

bois.

Les résultats ont montré que la résistance a la traction des composites de cosse de
blé et des composites en bois sont plus ou moins semblables. D’autre part, la résistance a la
traction des composites traités avec 1’agent de couplage est améliorée de 15 a 35%, due a
la formation de la liaison ester entre la fibre et le polypropyléne par I’intermédiaire de

I’agent compatibilisant PP-g-MA.

Comme ils ont observé que les composites renforcés avec les fibres de bois
enregistrent un allongement a la rupture d’environ 110% alors que les composites de cosse
de blé n’ont atteint que 50%. L’addition de PP-g-MA n’a pas influé la propriété

d’allongement qui est due a I’augmentation de la rigidité.

D’aprés cet auteur, la résistance aux chocs d’un composite est influencée par

plusieurs facteurs, y compris les propriétés de dureté du renfort, de la nature de la zone
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interfaciale et du travail de friction impliqué en retirant la fibre de la matrice. Il a été observé
que la résistance aux chocs des composites de cosse de blé est de 15% meilleure que les
composites en bois. Ceci a pu étre expliqué par la fragilité, le facteur de forme, la forme
géomeétrique et les propriétés surfaciques de la fibre. lls ont observé également que les

propriétés de résistance aux chocs n’est pas sensible a la présence de 1’agent compatibilisant.

Silvia Helena Prado Bettini et al (2013) [49]: Ont étudié I'effet des concentrations
de I’agent compatibilisant PP-g-MA et lubrifiant sur les propriétés mécaniques et

rhéologiques des composites polypropylene / sciure de bois.

Ils ont observé que l'addition de sciure de bois, sans la présence d'agent de
compatibilité ou lubrifiant, a entrainé une diminution de la résistance a la traction et
I’allongement a la rupture. C'est un effet de l'incompatibilité entre polypropyléne et la

sciure de bois, résultant en un manque d'adhérence entre eux.

Avec l'introduction de lubrifiant dans le systeme polymere / sciure de bois, la
résistance a la traction diminue également. Un tel comportement est normal, puisque le

lubrifiant n'agit pas comme un agent compatibilisant.

D'autre part, I'introduction d'agent compatibilisant, PP-g-MA, dans les composites
se traduit par une augmentation notable de la résistance a la traction par rapport aux
composites PP/ sciure de bois non traités. Cependant, pour des concentrations de PP-g-MA
supérieure a 6% en poids, cette tendance n'est pas observée. La diminution inattendue de la
résistance a la traction avec l'augmentation de 1’agent de couplage a 8% en poids. Ceci peut
étre d0 au fait que cet additif a atteint une limite, et il est en exces, ce qui conduit a la
formation d'une phase PP-g-MA supplémentaire, réduisant ainsi son efficacité. Cependant,
avec l'ajout de lubrifiant dans les composites traités avec 1’agent de couplage PP-g-MA,
une réduction de la résistance a la traction est notée. Ceci suggere que le lubrifiant peut

étre en interaction avec 1’agent de couplage et réduit son efficacité.

L’analyse microscopique électronique a balayage de composite PP/ sciure de bois
avec un agent de couplage montre ’existence de 1’adhésion interfaciale, alors que les fibres
se démarquent du PP dans les composites non traités, indiquant une mauvaise adhésion

fibre-matrice.
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Marcus Muller et al (2012) [50] : Ont étudie I'influence de la farine de bois traitée
par 1’éthanolamine sur le comportement de la dégradation thermique de composite PVC /

farine de bois.

La décomposition de la farine de bois traitée et non traitée et le composite PVC /
farine de bois a été mesurée en utilisant une analyse thermogravimétrique (ATG). L’ATG a
indiqué une dégradation accélérée du composite apres le traitement dans une plage de
température comprise entre 240°C et 350°C. Ceci a été causé par une décomposition
synergique de farine de bois traité et de polymere. La légereté du matériau composite a été
réduite avec l'augmentation de la concentration de I'éthanolamine. La température de
décomposition de la farine de bois non traitée a été mesurée a 276°C. Dans la premiere
étape de la dégradation des hémicelluloses sont présent jusqu'a 315-325°C. Dans la
deuxiéme étape (340 a 365°C), la vitesse de dégradation augmente en raison de la
dégradation thermique de la cellulose. A environ 400°C, le pourcentage le plus élevé de la
holocellulosique se décompose en dioxyde de carbone, monoxyde de carbone, I'eau et les
matieres volatiles inflammables. En revanche la teneur en lignine suit une courbe de
décomposition plus linéaire, en commencant entre 200-250°C et se terminant au-dessus de
800°C, en fonction de la structure chimique et la méthode de dégradation thermique
utilisée. La perte de masse et la vitesse de dégradation du mélange PVC ont montré un
comportement typique de décomposition pour le polymeére stabilisé. La dégradation
commence a 272°C. Il est rapporté que la majeure partie se dégrade a des températures
comprises entre 245 et 370°C. A ce stade de la décomposition principale est provoquée par
la chaine de décapage et de déshydrochloration de PVC. Pour le mélange PVC utilisé, la
vitesse de dégradation plus élevée a été mesurée a 293°C. La deuxieme étape est apparue
entre 420 et 550°C, tandis que la perte de masse et la vitesse de dégradation sont plus
basses par rapport a la premiére étape. Pendant le processus de carbonisation, de
I'nydrogéne évolue et réticulation se produit, entrainant des liaisons entre les chaines
polymeres. La température de décomposition est fortement diminuée avec lI'augmentation
de la teneur en éthanolamine. La vitesse de dégradation est diminuée par le traitement.
Dans la gamme de 150 a 300°C, la stabilité thermique de la farine de bois est réduite en
raison du traitement. Formation d'acides carboxyliques pendant le traitement avec

éthanolamine devrait étre considéré comme explication possible.
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Nawadon Petchwattana et al (2013) [51] : Ont étudié les influences de la taille
des particules des grains de riz et leurs contenus sur les propriétés mécaniques et lI'aspect

visuel des composites bois-plastique (WPC) prépareés a partir de poly (chlorure de vinyle).

Les résultats expérimentaux ont montré que la résistance au choc a tendance a
diminuer avec l'augmentation de la teneur en grains de riz. Les composites avec des
particules plus grosses présentaient une résistance aux chocs élevée. Les petites particules
de riz ont tendance a présenter une faible résistance au choc, cela était di a la mauvaise
adhérence interfaciale entre le PVC et les particules de riz usinées, provoquant 1’apparition

de cavités a I’interface entre le PVC et la particule de riz.

Une augmentation dans le module d'élasticité lorsque 20 a 60 pcr des particules
de riz broyés sont ajoutés a la matrice PVC. Le module d’élasticité a augmenté de 1,67
GPa a 2,44 GPa lorsque la taille des particules de riz est de 45 um et une charge de 60 pcr,
ce qui correspond a une augmentation du module d'élasticité de 46%, de plus la résistance
a la traction est passée de 31,50 MPa a 44,70 MPa. Cette augmentation de la résistance a la
traction est due a la richesse du riz en silice, ce qui rend les composites PVC rigides et

moins flexibles.

Le module de flexion du PVC vierge était 2,18 GPa avec une résistance a la
flexion de 49,0 MPa. Le module de flexion et la résistance a la flexion augmentent lorsque

la teneur en particules de riz passe de 20 pcr a 60 pcr.

Les plus petites particules de riz broyées ont tendance a agir comme pigment pour

donner une teinte plus foncée au composite proche de la couleur du riz naturelle.

Yiqun Fang et al (2013) [52]: Ont traité 1’effet de borate de zinc et la farine de
bois sur la dégradation thermique et la résistance au feu des composites polychlorure de
vinyle/ farine de bois (PVC-FB).

L’analyse thermogravimétrique (ATG) a montré que l'ajout de la farine de bois
(FB) et de borate de zinc (BZ) a fortement influencé le comportement de dégradation
thermique du PVC et le composite FB-PVC. La FB réduit la température d'initiation
(Tinitiar) pour la dégradation thermique du PVC, tandis que BZ n’affecte pas la température

initiale de composite FB-PVC. La FB retarde la decomposition thermique du PVC au
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premier stade, tandis que BZ augmente rapidement la température de décomposition et

réduit le taux de décomposition de composite FB-PVC.

Selon les tests de calorimétrie a cone (CONE), FB a un effet positif sur le
comportement au feu de PVC mais, il a peu d'effet sur la suppression de la fumee. En
revanche, l'incorporation de BZ a peu d'effet sur I'ignifugation de composite FB-PVC mais
il réduit plus de 50% de la fumée totale produite.

Comme ils ont constaté, que I'ajout de BZ a un impact négatif sur les propriétés
de résistance du matériau composite. Les résistances a la traction et a la flexion montrent
une réduction de 19% et 8%, respectivement. Ceci pourrait étre attribué a la mauvaise
compatibilité de l'interface de la BZ avec le composite. Cependant, FB-PVC-BZ expose
une meilleure performance du module par rapport au composite FB-PVC. L'addition de BZ
augmente la rigidité du composite.

Andréia A et al (2012) [53] : Ont préparé des composites PP / fibre de coco avec
I’incorporation de la lignine en présence et en absence d’un agent de couplage (anhydride

maléique greffé polypropylene, PP-g-MA).

Les résultats ont montré que I’ajout de la lignine pour le composite PP / FC n'a pas
modifié la résistance a la traction lors de la teneur totale du matériau lignocellulosique
(lignine et de coco) a été maintenu a 30%. L’ajout d’un agent de couplage PP-g-MA a
donné lieu a une augmentation de la résistance a la traction et a la réduction du

pourcentage d’allongement.

L’analyse au microscope électronique a balayage (MEB) indique que les fibres de
coco ont été recouvertes avec de la lignine, ce qui les rend moins rugueuse. Ainsi, les effets
opposes peuvent étre observés avec I'égard de I'adhésion entre PP et les fibres: réduction de
la polarité lors de I'interphase, ce qui se traduit par une augmentation d’adhérence vers PP,
et la réduction de la rugosité qui peut conduire a une réduction dans la zone de contact
entre PP et de fibres.

En ce qui concerne I’analyse thermogravimétrique (ATG), elle montre que
I’addition de lignine au composite PP / FC entraine une augmentation marquée a la fois

dans leur premiere températures de décomposition et de temps d'induction d'oxydation.
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Deux mécanismes de protection probables ont été proposés: le réle de la lignine
comme un anti-oxydant primaire et son action comme barriere contre la dégradation

thermique par revétement des fibres de coco.

Pankaj K et al (2013) [54] : Ont élaboré des composites a base de polypropyléne
renforcés avec 10, 20, 30, 40 et 50% en poids de fibres de jute avec m-isopropényl-a-a-
diméthylbenzyl-isocyanate PP-g-(m-TMI) comme agent de couplage.

Les résultats mécaniques montrent que 1’incorporation du PP-g-(m-TMI) dans le
composite PP/ fibre de jute améliore la résistance et la rigidité de matériau composite.
Ainsi, avec 50% en poids de jute, la résistance a la traction a connu une augmentation de
87% et la résistance a la flexion présente une augmentation d'environ 95% par rapport au
polypropyléne vierge. Le module de traction du composite avec 50% en poids de jute, est
de 6,7 GPa, par contre celui de polypropylene vierge est de 1,4 GPa. En absence de
I’agent de couplage, la teneur de la charge n’a pas d’effet significatif sur les propriétés

mécaniques.

L'absorption d’cau dans les matériaux composites, sans agent de couplage mesurée
pendant 600h, est de deux a trois plus élevée par rapport aux composites avec l'agent de
couplage.

Nadir Ayrilmis (2013) [55] a réalise une étude sur les effets combinés de bore
(acide borax, borique et le borate de zinc) et de I’agent de couplage (PE-g-MA) sur la

stabilité dimensionnelle et les propriétés mécaniques de composite bois / PEHD.

Dans le but d’améliorer 1’adhésion interfaciale, 2, 4, ou 6% en poids d'anhydride
maléique greffé sur le polyéthylene (PE-g-MA) ont été ajouté avec des contenus
différents (4, 8, ou 12% en poids) de composes de bore (acide borax / borique et le borate

de zinc).

La stabilité dimensionnelle et les propriétes mécaniques des échantillons découplés,
sauf pour le module d'élasticité, ont été négativement affectées par l'augmentation de la
teneur en bore alors que ces propriétés ont été positivement affectées par I'augmentation de
la teneur de I’agent compatibilisant. Les échantillons contenant le borate de zinc ont

montré une meilleure stabilité dimensionnelle, une bonne résistance a la flexion et a la
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traction par rapport aux echantillons contenant le borax / acide borique. La stabilité
dimensionnelle des échantillons augmente lorsque le contenu de 1’agent compatibilisant
(PE-g-MA) et des composés du bore est passé de 4% a 8% en poids, respectivement.
Cependant, une autre augmentation dans le contenu des composés du bore (12% en poids)
affectées négativement la stabilité dimensionnelle et les propriétés mécaniques des

échantillons couplés (6% en poids de PE-g-MA), sauf pour le module d'élasticité.

A .Elkhaoulani et al (2013) [56]: Ont étudié les propriétés mécaniques et
thermiques du polymére composite a base de fibres naturelles: chanvre Marocain /
polypropylene. Le chanvre marocain a subi un traitement alcalin pour éliminer les cires et
les composants de surface non cellulosiques. La matrice thermoplastique (PP) a été greffé
avec 8% en poids de styréne-(éthyléne-buténe)-styréne un copolymere a trois blocs greffé
avec de I'anhydride maléique (SEBS-g-MA) comme un agent de couplage. Ils ont utilisé 5,
10, 15, 20, 25 et 30% en poids de fibre de chanvre et le procédé de moulage par injection.
Un gain de 50% de module d’Young pour le composite PP/ 25% en poids de chanvre sans
agent de couplage et de 74% pour le composite PP /20% en poids de chanvre avec I'agent
de couplage ont été trouvés. La courbe de la résistance a la traction montre une stabilité
remarquable lorsque I'agent de couplage a été utilisé. L'utilisation de SEBS-g-MA a
amélioré la traction et les propriétés de torsion des composites. Une augmentation
significative est également obtenue par l'ajout de fibres en tant que renfort dans une

matrice polymere.

Ahmed Koubaa et al (2013) [57]: Ont réalisé une étude sur [1’effet de I'ajout
d'agent de couplage (PE-g-MA) et des lubrifiants (OP-100, talc) sur les propriétés de

flexion et la traction de composites PEHD / Ecorce (d’épinette et de tremble).

Les fibres d’écorce d'épinette noire et d’écorce de tremble ont été combinées avec

du polyéthylene haute densité (PEHD) pour produire des composites par extrusion.

Les résultats ont montré que I'ajout d'agent de couplage et lubrifiants a amélioré les
propriétés de la résistance a la flexion et a la traction de composites PEHD / Ecorce mais
réduit la dureté et la contrainte. Quant au module d’élasticité de ce composite, il est plus
élevé avec l'addition de 2% de I'OP-100 et de 2% du PE-g-MA.
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Ezequiel Pérez et al (2012) [58]: Ont préparé des composites a base de
Polypropyléne / farine de bois avec différentes teneur en fibre (10, 20 et 30% en poids) et
l'incorporation d’un agent de couplage (PP-g-MA). L'effet de la composition et de
I'addition d'anhydride maléique greffé polypropylene (PP-g-MA) sur les propriétés
mécaniques a été étudie.

Une augmentation du module d’Young a été obtenue grace a I'ajout de la farine de
bois a la matrice PP, alors que la résistance a la traction, la contrainte a la rupture et la
ténacité ont diminué au fur et @ mesure que la teneur en fibres augmente. La présence de
PP-g-MA a été bénéfique pour la résistance a la traction et la ductilité et n'a eu aucun effet
significatif sur la ténacité. Il a été constaté aussi que, en présence de I'agent de couplage, la
rigidité du matériau augmente légérement avec la teneur en fibre. La diminution de la
contrainte maximale indique que les particules sont décollées de la matrice, avant ou au

début de la déformation plastique.

H. Djidjelli et al (2007) [59]: Ont étudié les propriétés thermiques, diélectriques et
mécaniques des composites PVC/FGO. Aprés avoir effectué la caractérisation des
différentes formulations ils ont tiré les conclusions suivantes :

» L’analyse IRTF indique clairement que la monsubstitutution des ions sodium

par les groupements benzyligue est survenu dans la structure de FGO.

» L’incorporation de la FGONT conduit a une diminution dans 1’allongement a la

rupture et la résistance a la rupture, ce qui est due a la mauvaise dispersion des
fibres dans la matrice PVC et aux faibles interactions entre PVC-FGO, a
I’inverse de la FGOT par benzylation, cette modification converti la FGO en un
matériau thermoplastique et permet d’acquérir des aptitudes au thermoformage et
par conséquence des composites dont les propriétés mécaniques élevées.
L'effet du traitement chimique sur la température de début de décomposition, a conduit a
un gain de 12°C enregistré pour F25B/F25. D'autre part cet échantillon F25B posséde

moins de pertes diélectriques et peut étre utilisé dans I'isolation électrique.

M. Kaci et al (2007) [60]: Ont étudié V’effet du traitement de la FGO et le
compatibilisant EBAGMA sur la morphologie et les propriétés mécaniques des composites
PEBD/FGO.

Pour résoudre le probléme d’incompatibilité ils ont utilisé deux modes de traitement :
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v' La modification chimique de la FGO avec I’AM basée sur une réaction
d’estérification.
v" Utilisation de "TEBAGMA comme agent compatibilisant.
L’analyse IRTF montre une diminution de la bande d’absorption correspondant au
groupement hydroxyde ce qui signifie que la réaction d’estérification a eu lieu.
L’analyse MEB a révélé qu'une meilleure dispersion de la charge a été observée pour les

composites traités par "TEBAGMA.
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Chapitre I11. Matériaux utilisés et techniques d’analyses

Ce chapitre sera consacré a la présentation des différents matériaux utilisés pour
I’¢laboration des composites a savoir la charge, la matrice utilisée ainsi que les
caractéristiques de chacune d’clles, les procédés utilisés pour la préparation des
échantillons (formulations) et les différentes techniques d’analyse seront également

présentées.
11 .1 Matériaux utilisés

111 .1.1 polychlorure de vinyle (PVC)

Le polymere utilisé est le polychlorure de vinyle de type SE-1200, les principales

caractéristiques physiques de cette résine sont présentées dans le tableau suivant :

Propriétés Valeurs Unités Méthodes de
mesures
Viscosite 0,99-1,03 cSt ASTM D 1243
Aspect Poudre blanche - -
Densité 0,481-0,561 - ASTM D 1895
K-wert 70,2-7,2 - -
Taille des Max.2.2 % ASTM D 1921

particules<42um

111 .1.2 Additifs

% Plastifiant

Tableau. 3 : Caractéristique de la résine PVC

Le plastifiant incorporé dans les différentes formulations est le dioctylphtalate
connu sous le nom de DOP. Les différentes caractéristiques du DOP sont résumées dans le

tableau suivant :
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Caractéristiques Normes-méthodes Valeurs Unités
Aspect - Liquide huileux -
limpide
Densité & 20°C ASTM D 1298 - 90 0,982-0,986 -
Acidité ASTM D 1045 -86 <0,1 mg KOH/g
Couleur ASTM D 1045 -86 Max 40 APHA
Viscosité a 20°C ASTM D 445 -88 75-85 Cst
Viscosité a 25°C ASTM D 445 -88 57-61 Cst
Teneur en ester chromatographie 99-99,8 %
Point d’éclair ASTM D 93- 90 >190 °C
Teneur en eau ASTM E 203 -92 <1000 Ppm
Indice de réfraction ASTM D -1045 1,485-1,487 -
n®2

Tableau. 4 : Propriétés physiques du DOP utilisé
% Stabilisant thermique

Un stabilisant a base de Ca/Zn est incorporé dans les différentes formulations, il est
de type REAPAK B-CV/3037. Les principales caractéristiques physico- chimiques de ce

stabilisant sont représentées dans le tableau suivant :

Caractéristiques Valeurs Méthodes
Apparence Poudre blanche Visuel
Teneur en Zn 2,25%
Densité 0,37 APF00500

Tableau. 5 : Caracteristiques de stabilisant thermique Ca/Zn
% Lubrifiant

Le lubrifiant utilisé est 1’acide stéarique, dont les principales caractéristiques sont

données dans le tableau suivant :
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Caracteéristiques Spécification Unités

Nom commercial EDENOR STB -

Poids specifique 0,84-0,85 -g/cm2
Indice d’acide 207-210 mg KOH/g

Tableau. 6 : Caractéristiques de 1’acide stéarique

11 .1.3 PVC-g-MA

L’agent de couplage PVC-g-MA a été synthétisé au laboratoire des Polymeres Avancés a

I’université de Bejaia avec un taux de greffage de 2,32%. La figure suivante représente

I’image du PVC-g-MA.

Figure. 13 : Image du PVC-g-MA

111 .1.4 PP-g-MA

L’gent de couplage utilisé provient de la Sociéeté ARKEMA est de caractéristiques

suivantes :

Taux de greffage : 1%.

MFI : (3259/190°C)=7,69/10min. La figure suivante représente I’image du PP-g-MA.
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Figure. 14 : Image de PP-g-MA
111 .1.5 Farine de bois

Dans cette étude, la farine de bois utilisée comme fibre naturelle est issue de 1’arbre de Pin
d’Alep, originaire de la wilaya de Djelfa. La farine de bois est récupérée d’une chaine de
transformation de bois, au niveau de I’entreprise nationale de transformation de
bois « Transbois », située a I’arriere port de Bejaia. Les troncs d’arbres utilisés ont été
dénudés de la couche morte extérieure, ensuite broyés par deux broyeurs de types
« BROUKS » et « PALMAN ». A la sortie de ces broyeurs, une farine trés fine est
récupérée. Celle-ci a subi une analyse granulométrique au niveau du laboratoire de Génie
des Procédés Pharmaceutique, en utilisant une tamiseuse de type automatique AS 200
basic pendant 15 min, pour sélectionner la fraction qui est inférieur a 50um. La figure

suivante repréesente I’image de la farine de bois.

Figure. 15 : Image de la farine de bois
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111.2 TECHNIQUES EXPERIMENTALES

111.2.1 Préparation des composites PVC/FB

Initialement la farine de bois, le PVCet les agents de couplage PP-g-MA et PVVC-g-
MA sont mélangés dans un sachet en plastique puis on introduit ce mélange dans la trémie
de la mini-extrudeuse de type 5&15 micro compounder DSM Xxplore, modéle 2005
(figure.16). Le transport et le malaxage de la matiére sont assurés par une vis tournant a 50
tr/min se trouvant dans un fourreau (cylindre de plastification) chauffé a une température
de 170°C. Aprés un temps de séjour de 5 minutes, on récupere 1’extrudant a I’aide d’un

porte échantillon, le placer dans la presse a injection pour récupérer les éprouvettes.

Figure. 17 : Echantillon sous forme d’haltére
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Les proportions de chaque constituant dans les formulations sont reportées dans le tableau

suivant :
Ingrédients Farine de PVC PVC-g-MA PP-g-MA
bois (%) (%) (%)
Formulations (%)
1 - 100 - -
2 10 90 - -
3 20 80 - -
4 30 70 - -
5 10 87 3 -
6 20 77 3 -
7 30 67 3 -
8 10 87 - 3
9 20 77 - 3
10 30 67 - 3

Tableau. 7 : Composition des formulations des mélanges PVVC /farine de bois avec et sans
PVC-g-MA ou PP-g-MA

111.3 TECHNIQUES DE CARACTERISATION
111.3.1 Essais de traction

Les propriétés mécaniques d’un matériau sont généralement déterminées a partir de
la force extérieure qu’on applique sur le matériau. Ces propriétés dépendent de la
température d’utilisation, de 1’état de surface et de la vitesse de déformation. Elles sont

déterminées, avec un intervalle de précision, au moyen d’essais normalisés.

La caractérisation mécanique des composites est réalisée par le test de traction qui
nous a permis de déterminer le comportement d’un matériau sous 1’effet d’une contrainte a
la rupture. Ces essais permettent d’établir une relation entre les contraintes et les
déformations et de déterminer la nature du matériau (rigide ou souple). Le test de traction

est réalisé sur des éprouvettes normalisées sous forme d’alteére. Ces essais ont été réalisés
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au niveau de I’entreprise CATEL (céblerie téléphonique) a Alger sur une machine de
traction de type Zwick/Roell, pilotée par un micro-ordinateur (figure.18), selon la norme
ISO 527, juin 1993 a température ambiante et avec une vitesse de déplacement de 10

mm/mn.

Figure. 18 : Image de la machine de traction

111.3.2 Taux d’absorption d’eau (TH)

Les altéres sont immergés dans 1’eau distillée & PH=7 et a température ambiante,
sous I’agitation magnétique jusqu’a 1’obtention de 1’équilibre, selon la norme ASTM
D570. Avant I’immersion, les altéres ont été étuvés pendant 24h a 70°C ensuite refroidis
dans un dessiccateur, puis pesés (mg) en utilisant une balance analytique de précision
0,0001g.

Un suivi périodique de la variation du poids est réalisé (m;) et avant chaque pesée ’eau

superficielle en exces est éliminée en essuyant 1’échantillon avec du papier absorbant.

Le taux d’absorption d’eau est déterminé par la relation suivante :

mt—mo

TH(%) = ——— x100

La figure suivante représente I’image de test d’absorption.
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Figure. 19 : Image de test d’absorption

111.3.3 Analyse Thermogravimetrique (ATG /DTG)

L’analyse thermogravimétrique a pour but d’evaluer la perte de masse, la stabilité
thermique et la vitesse de décomposition que subit un échantillon au cours d’un traitement
thermique en fonction de la temperature. Les thermogrammes des differents échantillons
ont été enregistrés a 1’aide d’un appareil thermogravimétrique de type SETARAM TG-
DTA 92, piloté par un micro-ordinateur. Une masse est introduite dans un creuset en
platine. La perte de masse est mésurée a 1’aide d’une thermobalance sous atmosphére
inerte d’azote dans un intervalle de température de 20 a 800°C avec une vitesse de chauffe
de I’ordre de 10°C/min.

111.3.4 Propriétés morphologique : Microscopie electronique a balayage (MEB)

L’analyse de la morphologie des échantillons des différents formulations a été
effectuée a I’aide d’un microscope électronique a balayage de marque JEOL, en France.
Vu la sensibilité du MEB, les surfaces a analyser doivent étre soignesement préparées,
pour éviter justement toute bavure sur la surface a analyser. On plonge 1’échantillon dans

’azote liquide puis on procéde a sa fracturation.
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Chapitre 1V. Résultats et discussions

IVV. Caractérisation des composites

Les propriétés mécaniques, thermiques et morphologiques des différentes formulations des

composites élaborées avec différentes teneurs des particules de bois, ont été étudiées.
IV. 1 Caractérisation mécaniques
IV. 1.1 Test de traction

1V. 1.1.1 Evolution de la résistance a la rupture

La figure. 20, présente 1’évolution de la résistance a la rupture des échantillons PVC vierge,
PVC/FB non traités et PVC/FB traités avec PVC-g-MA et avec PP-g-MA.
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Figure. 20 : Evolution de la résistance a la rupture des composites PVC/FB bois traités avec
PVC-g-MA ou PP-g-MA et non traités a différents taux de charge

On constate une diminution de la contrainte a la rupture avec I’augmentation de taux

de la farine de bois dans les composites comparés au PVC non charge. En effet, elle passe de
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22.45 MPa pour la matrice polymeére al16.66, 15.18 et 11.07 MPa pour un taux de fibre 10, 20,
30% respectivement. N. Rocha et al (2009) [61] ont attribué cette baisse a un mauvais
enchevétrement, provoquant un faible degré d'adhérence entre la farine de bois et la matrice
PVC, ce qui conduit a un matériau fragile et la mauvaise dispersion de la fibre de farine de
bois dans la matrice PVC. Ces résultats sont aussi en bon accord avec la conclusion de Md.
Nazrul Islam et al (2010) [62], qui ont concluent que l'augmentation des taux de charge
augmentent l'aire interfaciale et affaiblissent l'interaction charge-matrice, ce qui entraine une

tendance a la baisse de la résistance a la rupture.

Hocine Djidjelli et al (2002) [63] confirment le fait que la charge présente, en
général, des défauts dans la matrice polymeére, réduisant ainsi les réactions interchaines, et par
conséquent, les paramétres mecaniques. Un tel phénomeéne est bien observé dans le cas
particulier des charges naturelles a base de cellulose, riche en groupes hydroxyles (OH) qui
absorbent I'numidité et provoquent un gonflement dans la matrice polymere. Ce gonflement, a
son tour, crée une pression importante au sein de la matrice polymere: une telle pression est

capable de détériorer les propriétés mécaniques.

Mais quand on ajoute I’agent de couplage PVC-g-MA, 1’amélioration de la résistance
a la rupture est plus élevée par rapport aux composites chargés avec FB. L'amélioration de la
résistance a la traction est attribuée a I'adhésion accrue entre les fibres de bois et PVC qui

facilite le transfert de plus de stress par liaison aux fibres de bois.

U.K. Dwivedi et al (2009) [64] ont rapporté que cette adhésion est due a la présence
du PP-g-MA, qui a réagi avec le groupe hydroxyle présent dans la surface des fibres de bois.
En d'autres termes, I'ajout de PP-g-MA augmente la résistance a I'arrachement des fibres de la
matrice PP.

La présence de 1’agent de couplage améliore de manicre significative la capacité
mécanique des composites par établissement des liaisons ester entre les groupes OH de la
fibre et le groupe fonctionnel de I’anhydride maléique de PVC-g-MA, provoquant un ancrage
chimique de la matrice polymeére sur la surface de la fibre [65]. H. Liu et al (2008) [66] ont
obtenu des résultats similaires lors de l'incorporation de PE-g-MA dans le composite PEHD/

farine de bambou. Ils ont apporté que PE-g-MA favorise la liaison interfaciale entre farine de
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bambou hydrophile et la matrice de PEHD hydrophobe, ce qui entraine une amélioration de la

résistance a la rupture.

Par contre 1’ajout de PP-g-MA dans le composite PVC/FB a entrainé une diminution
de la résistance a la rupture. D’aprés les résultats obtenus on peut dire que le choix d’un agent

de couplage adéquat et de méme nature que la matrice est trés important.

1V. 1.1. 2 Evolution du module d’Young

La figure.21, représente 1’évolution du module d”Young des composites PVC/ farine de bois

traités avec le PVC-g-MA ou PP-g-MA et non traités a différents taux de charge.
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Figure. 21 : Evolution du module d’Young des composites PVC/ farine de bois traités avec

le PVC-g-MA ou PP-g-MA et non traités a différents taux de charge

L’incorporation des fibres dans la matrice augmente le module d’Young en présence et
en absence d’agent compatibilisant, cela est di a la rigidité des fibres. C’est la quantité de
30% en poids de fibres qui donne le module le plus élevée, qui passe de 284,74MPa pour le
PVC pur a 498,30 MPa pour le composite, représentant un taux d’amélioration de 75%. Une
Iégere augmentation du module est observée lorsque la teneur en fibres est inférieure a 30%

en poids, a savoir 325,42 et 335,59 MPa pour les composites avec 10 et 20% de fibres
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respectivement. Ce résultat est en accord avec ceux obtenus par F.Z. Arrakhiz et al (2013)
[67].

En présence du PVC-g-MA on remarque une amélioration du module d"Young avec
I’augmentation de la teneur en fibres en passant de 284,74MPa pour le PVC vierge a 305,08
355,93 et 518,64 MPa les composites a 10, 20 et 30% en fibres respectivement qui
représentent des taux d’améliorations de 7.14%, 25% , 82.14% respectivement. Ce résultat,
est attribué a la bonne dispersion de la fibre et a la bonne adhérence entre les fibres et la
matrice en présence d’agent compatibilisant. On peut dire aussi que la chaine principale de
PVC-g-MA est identique a la matrice et par conséquent elles sont compatibles. C’est pour
cette raison que ’utilisation de PP-g-MA entraine une légere diminution du module d”Young
par rapport aux composites traités avec PVC-g-MA.

V. 1.1.3 Evolution de I’allongement a la rupture

La figure. 22, montre I’évolution de 1’allongement a la rupture de la matrice PVC,
PVC/FB non traité et PVC/FB traité avec PVC-g-MA ou avec PP-g-MA.
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Figure. 22 : Evolution de I’allongement a la rupture des composites PVC/ farine de bois

traités avec le PVC-g-MA ou PP-g-MA et non traités a différents taux de charge
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D’apres la figure 22, on constate une diminution de 1’allongement a la rupture avec
I’ajout et ’augmentation des teneurs de la fibre de bois dans les composites non traités car la
ductilité diminue. Ces résultats sont en accord avec ceux de A. Serrano et al (2013) [68].

D’aprés Yu-Tao Zheng et al (2007) [69], la diminution de I'allongement a la rupture

pourrait étre due a la fragilité élevée induite quand on mélange FB avec la matrice PVC.

Aussi, nous observons que 1’allongement a la rupture des composites traités avec le
PVC-g-MA et le PP-g-MA sont Iégerement inférieures par rapport aux composites non traités.
En générale, nous pouvons conclure que le traitement chimique n’a aucun effet sur
I’allongement a la rupture. Denis Mihaela Panaitescu et al (2007) [70] ont aussi conclu que

I’¢longation a la rupture n’est pas influencée par le traitement.

V. 2 Analyse de la morphologie par microscopie électronique a balayage (MEB)

L’observation des faciés de ruptures des composites obtenus par I’incorporation de
20% en masse de farine de bois, puis 20% FB/ 3% PVC-g-MA et 20%FB/ 3% PP-g-MA dans
la matrice vierge du polychlorure de vinyle, est effectuée par la microscopie électronique a
balayage MEB. Les images obtenues pour les différentes formulations, PVC/20%FB,
PVC/20% FB/3% PVC-g-MA et PVC/20% FB/3% PP-g-MA sont représentées sur les figures

a, b, ¢, respectivement avec une amplification de 50x.

Figure. 23 : Microscopie en MEB des composites. (@) 20%FB, (b) 20%FB/3% PVC-
g-MA et (c) 20%FB/3% PP-g-MA

La figure (a) des composites sans agent de couplage, montre une surface rugueuse,

irreguliére et hétérogene ainsi que la présence de cavités ou la fibre a été completement
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arrachée, comme on remarque aussi que la morphologie de surface se distingue par la
présence de porosités et de fissurations qui mettent en évidence 1’incompatibilité des deux
phases en raison de la faible adhésion intéfaciale entre la farine de bois a caractére hydrophile
et le PVC a caractere hydrophobe [71].

Mais, en présence de I’agent de couplage PVC-g-MA la compatibilité au niveau
d’interface des composites est améliorée. En effet, la figure (b) montre des composites avec
une surface lisse et trés homogene caractérisée par un renfort bien dispersé dans la matrice
polymere et avec moins de microvides. Ceci peut-étre expliqué par une bonne adhésion a
I’interface fibre-matrice. Ces résultats sont en bonne concordance avec ceux rapportés par
Livia Danyadi et al (2010) [72] qui ont remarqué qu’en présence de MAPP, la surface de
bois-composite contient moins de trous ce qui indique qu’il y a une bonne adhérence, en
revanche, l'inverse est observée dans les matériaux composites préparés avec du bois pur ou le
nombre de particules décollée est assez grand, les contours de particules restant sur la surface

sont tranchantes, et I'adhérence semble étre faible.

B.K. Deka et al (2011) [73] ont obtenu des résultats similaires. 1ls ont rapporté que la
ségrégation diminue lorsque le mélange de polymére a été traité avec le méthacrylate de
glycidyle cela est da a I'amélioration de la compatibilité et de I'adhérence interfaciale entre le
HDPE, PP et PVC.

Il était évident que la fibre de bois est plus compatible avec le PVC en présence du
PVC-g-MA par rapport aux composites couplés avec PP-g-MA Figure (c), ou des traces
débrochées de particules de charge sont a voir. Ce résultat peut étre expliqué par
I'établissement des liens entre les groupements fonctionnels hydroxyles de la fibre et les
groupes carboxyliques hydrophiles d’AM présents dans le PVC-g-MA ce qui conduit & une
bonne mouillabilité entre la fibre et la matrice polymere. Ces résultats sont identiques a ceux
obtenus par Dalila Hammiche et al (2012) [74], qui ont constaté que la fibre alfa est plus
compatible avec le PVC en présence du PVC-g-MA par rapport aux composites couplées avec
PP-g-MA.

Yu-Tao Zheng et al (2007) [69] ont réalisé une étude comparative entre le composite
PV C/fibre de bagasse traité et non traité, et ils ont trouvé comme résultat que la FB traitée est
plus compatible avec le PVC plutot que la FB non traitée, cela peut étre expliqué par la

présence des groupes carboxyliques hydrophiles d'acide benzoique qui réagissent avec les
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groupes hydroxyles des fibres naturelles dans la surface, et le groupement hydrophobe

possede relativement une grande compatibilité avec la matrice polymeére.

IV. 3 Caractérisation thermique des composites

Pour les choix des procédés de transformation des matériaux composites et leurs
usages, la stabilité thermique des polymeres-fibres végétales est une propriété trés importante.
La fabrication de tels matériaux est effectuée a des températures élevées. Par conséquent, la
dégradation des charges lignocellulosiques peut se produire pendant leurs transformations. A
cet effet, les matériaux organiques que nous avons élaborés ont été soumis a une analyse

thermique (ATG-DTG) pour étudier leur stabilité thermique.

L’analyse thermogravimétrique (ATG) est une des techniques d’analyse employée
pour mesurer le changement de la masse et la décomposition d’un échantillon en fonction de
la température. La courbe de I’ATG de la résine vierge des composites est montrée dans la

figure.24.
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Figure. 24 : Thermogramme TG des composites PVC/FB non traités et traités avec 20% de

taux de charge
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a) Comportement thermique de la matrice polychlorure de vinyle

Le comportement thermique de polychlorure de vinyle est illustré dans la figure.24. Le
thermogramme (ATG) a permis de déterminer la température de début de décomposition. La
premiére étape de décomposition, commence a environ 281°C et se termine autour de 348°C.
Pendant cette premiére étape de décomposition, la perte de masse est de 65%, cette derniére
est due au phénomene de deshydrochloruration. Sous I’effet de la température, les radicaux de
chlore résultant de la scission des liaisons labiles C-Cl enlévent un radical d’hydrogeéne des
groupes C-H adjacent pour former une liaison covalente H-Cl. Ce mécanisme chimique induit
les liaisons doubles le long de la chaine polymere et provoque la formation des liaisons
conjuguées, Bishay et al (2011) [75]. Comme on peut associer a ce phénoméne de
deshydrochloruration la migration du plastifiant et le dégagement de HCI. Entre 348°C et
434°C D’échantillon devient plus stable thermiquement et aucune perte de masse n’est
enregistrée. En effet, aprés degagement de HCI, un nouveau polymere, le polyéne est forme.

Ce polymere est plus stable que le PVC.

Un deuxieme stade de décomposition de 434°C a 496°C beaucoup plus court que le
premier, est attribué au craquage de polyéne. Au-dessus de 496°C, un résidu stable qui
correspond au noir de carbone est formé. Ces résultats sont similaires a ceux de Yiqun Fang
et al (2013) [76], qui ont trouvé que pour le PVC deux pics dans la courbe DTG attribuées a
I'élimination de HCI ayant lieu principalement dans la premiere créte et de la dégradation
thermique de la chaine carbonée de PVC qui produit des produits volatils inflammables dans
le second pic.

b) Comportement thermique des composites PVC/FB

L’intérét de cette partic est d’étudier les caractéristiques thermiques, a savoir : la
température de début de décomposition, les températures a la vitesse maximales de
dégradation, le pourcentage de la perte de masse et le taux de residu des formulations
PVC/FB non traittes et PVC/FB traitées. Les résultats obtenus par 1’analyse
thermogravimétrique et sa dérivée DTG sont rapportés sur le tableau.8. Le travail
expérimental a été mené sur les échantillons des formulations PVC/20%FB, PVVC/20%FB/3%
PVC-g-MA et PVC/20%FB/3% PP-g-MA.
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Température de Vitesse Température a la | Taux de
Echantillons début de maximale de vitesse résidu
décomposition | dégradation maximale de (%)
(°C) (%/min) décomposition
(°C)
PVC vierge 281 7,74 306 14,73
PVC/20% FB 260 4,91 286 14,87
PVC/20%FB/3% 259 7,02 289 14,31
AC1l
PVC/20%FB/3%AC2 255 7,87 283 15,46

Tableau. 8 : Comparaison des principaux parameétres thermiques des différents échantillons

La figure. 24, représente aussi le thermogramme TG des composites élaborés avec la
farine de bois a un taux de charge de 20%. L’allure générale est identique a celle de PVC
vierge qui est caractérisée par deux stades de décompositions. L’ incorporation de la farine de
bois dans la matrice PVC conduit a une diminution de la température de début de
décomposition, elle est estimée a 281°C pour le PVC vierge, 260°C pour un taux de charge de
20%. Cette diminution peut étre expliquée par la décomposition de 1’hémicellulose qui est
moins stable thermiquement que la cellulose et la lignine. Elle se dégrade généralement a des

températures comprises entre 200°C et 260°C.

Le premier stade de décomposition des composites correspond, en plus des
phénomenes de dégagement d’acide chlorydrique (HCI) et d’évaporation du plastifiant, a la
décomposition de I’holocellulose (cellulose et I’hémicellulose) qui se dégrade dans cette plage
de température. Plus précisément la décomposition thermique de la cellulose se produit a

partir d’une température de 310°C et se fait par dépolymérisation [77].

Finalement, une superposition de dégradation de la lignine et cracking de polyéne ont
lieu entre 400 et 470°C et qui se termine par la formation d’un résidu stable correspondant au
noir de carbone. Omid Hosseinaei et al (2012) [78] ont étudié I’effet de l'extraction de
I'némicellulose sur les propriétés de la farine de bois et le composites bois-plastique, ils ont
constaté que la dégradation de la farine de bois commence et se termine aux alentours de

220°C et 500°C, et I’Hémicellulose est le polymere le moins stable dans le bois. En ce qui
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concerne la lignine, sa vitesse de décomposition est plus lente que celle de la cellulose. La
lignine est le dernier composant du bois qui se dégrade completement, car elle a des liaisons
éther aromatiques qui sont trés stables a la chaleur. La structure cristalline de la cellulose, qui
est crée par des liaisons hydrogene dans les parties cristallines perturbent I'énergie thermique

entre les multiples liaisons en lui donnant une stabilité thermique plus élevée par rapport a

I'némicellulose.
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Figure. 25: Thermogramme DTG des composites PVC/FB non traités et traités a 20% du

taux de charge

En outre, en se basant sur le thermogramme de DTG (figure.25), on constate que la
vitesse maximale enregistrée pendant la premiere phase de dégradation est de 4,91%/min
pour la formulation PVC/20% FB et qui correspond a une température de dégradation
maximale de 286°C. Donc on se basant sur la vitesse de décomposition de composite PVC/FB
qui est nettement inférieure a la vitesse de décomposition de la matrice PVVC on peut conclure
que la charge lignocellulosique retarde d’une maniere significative la décomposition du

polychlorure de vinyle. Autrement dit, elle joue un réle d’inhibiteur de la dégradation

thermique.
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c) Effet de traitement

La figure.24, représente les thermogrammes des analyses thermogravimétriques
(ATG) des composites a 20% de taux de charge pour des teneurs de 3% de PVC-g-MA et de
PP-g-MA en fonction de I’évolution de la température. Ces thermogrammes représentent
presque les mémes tendances de perte de masse en fonction de 1’augmentation de la

température.

Les courbes de ’ATG des échantillons ¢élaborés montrent deux phases principales de

décomposition. Chaque phase est caractérisée par une vitesse de perte.

A la méme teneur de la farine de bois (20%), les températures de début de
décomposition pour les composites traités avec 3% de PVC-g-MA et PP-g-MA sont de
I’ordre de 259 et 255°C respectivement, par contre les vitesses maximales de décomposition
sont 7,02 et 7,87 %/min pour les formulations PVC/20% FB/3% AC1 et PVC/20% FB/3%
AC2 respectivement. En comparant ces valeurs a celle du composite non traités, on trouve
que la vitesse a augmenté. Cependant, si on les compare a celle du PVC vierge, la vitesse a
diminué. En dehors de ces parametres, la température a la vitesse maximale de décomposition
a augmenté pour le PVC-g-MA qui est de I’ordre de 289°C comparée a celle du composite
non traité (286°C). Il apparait que ’ajout de 3% de PVC-g-MA a un effet significatif sur la
stabilité thermique des composites élaborés par contre avec 1’ajout de PP-g-MA on remarque

un effet inverse.

On peut constater que les composites non traités sont plus stables que ceux traités avec
I’agent compatibilisant. J.R. Araujo et al (2008) [79] ont mené une étude sur les propriétés
thermique des composites polyéthylene haute densité/ fibre de curua traité par PE-g-MA. lls
ont trouvé les méme résultats, et ils les ont expliqués par le fait que I’interaction entre les
groupes fonctionnels de I’acide maléique et les groupes hydrophiles de la fibre favorise plus
de processus de dégradation d’un composant peut accélérer la dégradation de I’autre, qui est
appelé phénomene de contamination. Une autre explication pourrait étre due a la présence de

résidus de peroxyde utilisé pour greffer I’anhydride maléique sur le polyéthyléne.
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IV. 4 Caractérisation physique (Teste d’absorption d’eau)

Les données de I'absorption de I'eau des composites sont présentés sur les Figures 26 et 27.

a) Effet du taux de charge
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Figure. 26 : Evolution du taux d’absorption d’eau des composites PVC/FB en fonction du

temps

Ce test nous a permis de confirmer le caractére hydrophobe de la matrice utilisée. En
effet, la figure.26, nous montre clairement que le taux d’absorption d’eau du PVC ne dépasse
pas 0.06% quel que soit le temps d’immersion. Il est a noter que les polymeéres
thermoplastiques généralement comme le PVC n'absorbent pas I'humidité en raison de leur
nature hydrophobe, ce qui indique que I'numidité est absorbée par le composant hydrophile du
bois dans le composite. Hamed Matini Behzad et al (2012) [80] ont abouti au méme constat.

On peut voir dans la figure.26, que 1’augmentation du taux de la farine de bois

engendre un accroissement du taux d’absorption d’eau

L’absorption de l'eau est rapide au départ, puis ralentit progressivement jusqu'a
saturation. Augmentation de la teneur en farine de bois augmente I'absorption d'eau. Cette
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augmentation est assignée a I’augmentation de la concentration des groupements hydroxyles

qui ont une forte affinité pour I’cau.

Nous pouvons également attribuer ce phénomeéne a la mauvaise adhésion interfaciale
fibre matrice se traduisant par ’augmentation de microvides. A titre d’exemple, les
échantillons 10, 20% FB ont atteint leur saturation en eau (1.2 %, 1.8 % respectivement) au
bout de 64 jours d’immersion. En revanche, 1’échantillon 30% FB n’a pas encore atteint la
saturation. Ce résultat a été confirmé par de nombreux travaux de recherche tels que H.Demir
et al (2006), Md.Rezaur Rahman et al (2009) [81, 82].

b) Effet du traitement avec I’agent de couplage PVC-g-MA et PP-g-MA
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Figure.27 : Effet des agents de couplages sur le taux d’absorption d’eau (pour 30% du taux

de charge)

La figure. 27, montre 1’effet du traitement chimique sur le taux d’absorption d’eau
pour les composites a 30% en fibre. Les composites traités avec le PVC-g-MA dévoilent une
absorption d‘eau réduite comparé aux composites non traités et traités avec PP-g-MA. Cette
diminution est due a la réaction des groupements hydroxyles des fibres avec les groupements
polaires du PVC-g-MA par le biais des liaisons hydrogéne. Une autre raison de la diminution

de la capacité¢ d’absorption d’eau est relativement liée a I’amélioration de [’adhésion
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interfaciales est par conséquent une diminution considérable des microvides qui
habituellement favorisent I’absorption d’eau. D’aprés la figures.27, on remarque clairement
que les composites traités par le PVC-g MA révélent une faible absorption comparés aux
composites traités par le PP-g-MA, ce résultat est attribué a la formation de microvides entres

les chaines du copolymeére PP/PVC [83].

Adel Ramezani Kakroodi et al (2013) [84], I’absorption de 1'eau dans les matériaux
composites renforcés avec les fibres naturelles peuvent se produire en raison de deux
principaux mécanismes: la présence de fibres naturelles dans le composé qui augmente le
comportement hydrophile du matériau composite, et la présence de particules de la fibre dans
la matrice rend le matériau non homogeéne, ce qui peut produire des vides a l'interface et peut
augmenter la capacité des molécules d'eau de pénétrer a travers le composite (transport
capillaire). Il s'attend a ce que la compatibilité appropriée entre les phases devrait conduire a
une diminution de deux mécanismes. La partie de I'anhydride maléique de MAPE réagit avec
les groupes hydroxyle sur la surface des fibres naturelles décroit le comportement hydrophile
des fibres, tandis que la bonne compatibilité entre les phases devrait diminuer le nombre et la
taille des écarts dans le composite.
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Conclusion

Conclusion

L’objectif général de cette étude était de mettre au point une formulation pour

’¢laboration d’un matériau composite a base de PVC et de déchets de menuiserie.

Pour améliorer les propriétés d’interface entre le polychlorure de vinyle et la farine de
bois, nous avons utilisé deux agents de couplage (PVC-g-MA et PP-g-MA). Le PVC-g-
MA a été synthétisé au niveau du Laboratoire des Matériaux Polyméres Avancés de
I’Université A. Mira de Béjaia. Plusieurs techniques de caractérisation ont été utilisees
afin de recueillir le maximum d’information sur les composites PVC/ FB traités et non

traités.

Nous avons également étudié, le comportement mécanique des composites
PVC/FB. Les résultats montrent que le module d’Young augmente avec 1’augmentation
de taux de renfort. Nous avons confirmé que I’utilisation du polypropyléne maléité
(MAPP) n’est pas adéquat pour les composites PVC/bois : les propriétés mécaniques sont
inférieures a celles du composite non traité a cause d’une mauvaise adhésion fibre/matrice.
Par contre, le traitement avec PVC-g-MA, conduit aux meilleures propriétés mecaniques :
le module d’Young atteint un taux d’améliorations de 82 % pour un composite renforcé

avec 30% de fibres de bois.

La résistance et 1’allongement a la rupture diminuent au fur et a mesure que le taux

de la farine de bois augmente. Ceci est attribué a la rigidité de la farine du bois.

L’analyse thermogravimétrique (ATG), montre clairement que la charge
lignocellulosique retarde d’une maniére significative la décomposition du polychlorure de
vinyle. Autrement dit, elle joue un role d’inhibiteur de la dégradation thermique.
Cependant, I’ajout de 3% de PVC-g-MA a un effet significatif sur la stabilité thermique
des composites élaborés par rapport au PP-g-MA.

Le taux d’absorption d’eau des composites augmente avec 1’augmentation de la teneur

en fibre et le temps d’immersion. L’incorporation d’un agent compatibilisant PVC-g-MA

réduit le taux d’absorption.
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Conclusion

Cette étude comparative a monté que la meilleure adhésion a I’interface est obtenue
avec PVC-g-MA qu’avec PP-g-MA. On peut conclure que le choix d’un agent de couplage

adéquat et de méme nature que la matrice est tres important.
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Valeurs de traction

Annexe

N d’essai Résistance ala | Allongement a Module
formulations rupture (MPa) la rupture (%) | d’Young (MPa)
1 21,26 115,61 317,86
2 23,48 113,49 320,23
3 18,49 92,89 304,05
PVC vierge 4 22,64 100,64 297,81
5 21,77 102,5 251,88
1 16,76 106,81 289,14
2 18 98,91 266,02
3 17,75 107,92 335,13
PVC/10% FB 4 17,62 105,37 361,65
5 15,63 97,98 297,3
1 14,86 62,3 377,18
2 12,85 61,69 437,49
3 16,4 67,16 367,67
PVC/20% FB 4 15,05 74,14 346,77
5 18,4 81,7 293,98
1 9,99 36,21 521,59
2 10,55 37,47 562,06
PVC/30% FB 3 12,57 42,02 517,46
4 7,36 47,42 498,99
5 11,29 44,75 479,94

13,48

76,55

406,04




2 13,37 82,21 282,81

3 14,82 72,49 338,39

PVC/10% FB/ 3% 4 15,92 82,01 265,59
AC1 5 15,67 85,92 329,71

1 13,94 73,68 418,6

2 13,37 76,23 289,78

PVC/20%FB/ 3% AC1 3 15,48 69.87 32135
4 15,69 63,5 324,43

5 12,86 68,57 407,18

1 11,75 37,7 467,42

2 11,82 41,04 527,11

PVC/ 30% FB/ 3% 3 13,15 53,8 508,43
AC1 4 9,22 39,92 538,79

5 13,21 43,32 473,65

2 15,12 78,48 264,08

3 14,97 87,55 255,46

PV/C/10%FB/3%AC2 2 1535 11198 26275
5 14,78 95,21 306,46

1 13,29 59,95 291,72

PVC/20%FB/3%AC2 2 11,65 58,59 414,25
3 12,13 68,74 407,35

4 9,51 51,76 303,27

5 12,48 72,13 365,71




PVC/30%FB/3%AC2

1 10,21 47,74 461,35
2 7,23 22,67 406,06
3 9,43 33,49 432,03
4 10,74 39,42 490,25
5 8,15 38,09 420,8




4+ Valeurs du taux d’absorption d’eau de la formulation PVC vierge et avec 10%
de la farine de bois

Taux Masse (g) Taux
Temps d’absorption d’absorption
(jours) Masse (g) (%) (%)
0 1,8868 0 1,911 0
1 1,8877 0,0477 1,9124 0,07326007
2 1,8877 0,0477 1,9136 0,13605442
3 1,8877 0,0477 1,9166 0,29304029
6 1,8876 0,0424 19172 0,32443747
7 1,8876 0,0424 1,9174 0,33490319
8 1,8878 0,053 1,9179 0,3610675
9 1,8878 0,053 1,9189 0,41339613
10 1,8877 0,0477 1,9209 0,51805338
13 1,8877 0,0477 1,92 0,47095761
14 1,8877 0,0477 1,9202 0,48142334
15 1,8877 0,0477 1,9212 0,53375196
16 1,8878 0,053 1,9213 0,53898482
17 1,8879 0,0583 1,923 0,62794349
20 1,8878 0,053 1,9231 0,63317635
21 1,8879 0,0583 1,9236 0,65934066
22 1,8879 0,0583 1,9244 0,70120356
23 1,8877 0,0477 1,9271 0,84249084
27 1,8877 0,0477 1,9258 0,77446363
28 1,8878 0,053 1,9265 0,81109367
29 1,8876 0,0424 1,9272 0,8477237
30 1,8876 0,0424 1,9277 0,87388802
31 1,8877 0,0477 1,9297 0,97854526
34 1,8879 0,0583 1,9277 0,87388802
35 1,8877 0,0477 1,9289 0,93668237
36 1,8877 0,0477 1,9292 0,95238095
38 1,8879 0,0583 1,9308 1,03610675
43 1,8877 0,0477 1,9315 1,07273679
45 1,8877 0,0583 1,9306 1,02564103
46 1,8879 0,0583 1,9312 1,0570382
49 1,8879 0,0477 1,9321 1,10413396
50 1,8877 0,0424 1,9323 1,11459969
51 1,8876 0,053 1,9325 1,12506541
52 1,8878 0,0583 1,9332 1,16169545
53 1,8879 0,0636 1,934 1,20355835
56 1,888 0,0636 1,9339 1,19832548
57 1,888 0,0583 1,9342 1,21402407
58 1,8879 0,0583 1,9344 1,2244898
59 1,8879 0,0583 1,9345 1,22972266
60 1,8879 0,0583 1,936 1,30821559
63 1,8879 0,053 1,9358 1,29774987
64 1,8878 0,0583 1,9364 1,29774987




+ Valeurs du taux d’absorption d’eau des formulations avec 20 et 30% de farine
de bois

Masse (g) Taux Masse (g) Taux
d’absorption (%) d’absorption (%)

0 1,9311 0 1,9617 0

1 1,9392 0,41945005 1,9667 0,254881
2 1,9317 0,03107037 1,9726 0,555641
3 1,9363 0,26927658 1,9813 0,999133
6 1,9379 0,35213091 1,983 1,085793
7 1,9375 0,33141733 1,9835 1,111281
8 1,9384 0,37802289 1,9852 1,197941
9 1,9401 0,46605562 1,9876 1,320283
10 1,9449 0,71461861 1,9919 1,539481
13 1,942 0,56444513 1,992 1,544579
14 1,9416 0,54373155 1,9942 1,656726
15 1,9439 0,66283465 1,996 1,748483
16 1,944 0,66801305 2,0006 1,982974
17 1,9475 0,8492569 2,001 2,003364
20 1,9471 0,82854332 2,0026 2,084926
21 1,9487 0,91139765 2,0044 2,176683
22 1,9501 0,98389519 2,0101 2,467248
23 1,9539 1,18067423 2,0108 2,502931
27 1,9516 1,06157113 2,016 2,768007
28 1,9537 1,17031744 2,0173 2,834276
29 1,9562 1,29977733 2,0194 2,941326
30 1,9558 1,27906375 2,021 3,022888
31 1,9591 1,44995081 2,0212 3,033084
34 1,9552 1,24799337 2,022 3,073865
35 1,957 1,34120449 2,028 3,379722
36 1,9577 1,37745326 2,0297 3,466381
38 1,9609 1,54316193 2,0339 3,680481
43 1,9626 1,63119466 2,0374 3,858898
45 1,9604 1,51726995 2,028 3,767141
46 1,962 1,60012428 2,0356 3,945557
49 1,9634 1,67262182 2,0391 3,981241
50 1,9638 1,6933354 2,0398 4,032217
51 1,9644 1,72440578 2,0408 4,276903
52 1,966 1,80726011 2,0456 4,282
53 1,9679 1,90564963 2,0457 4,332976
56 1,9662 1,8176169 2,0467 4,404343
57 1,9668 1,84868728 2,0481 4,491003
58 1,9667 1,84350888 2,0498 4,58276
59 1,9686 1,9418984 2,0516 4,592955
60 1,9676 1,89011444 2,0518 4,633736
63 1,9695 1,98850396 2,0526 4,669419
64 1,97 2,01439594 2,0533 4,786665




4+ Valeurs du taux d’absorption des formulations avec 30% FB et agent de

couplage
[ 30%FBB%PVCgMA [ 30%FBB%PP-gMA |
Masse (g) Taux Masse (g) Taux
Temps (jours) d’absorption (%) d’absorption (%)
0 1,9607 0 1,9449 0
1 1,9621 0,07140307 1,9451 0,01028331
2 1,9694 0,44371908 1,9458 0,04627487
3 1,9751 0,73443158 1,9548 0,5090236
6 1,9779 0,87723772 1,9573 0,63756491
7 1,979 0,93334013 1,9575 0,64784822
8 1,9797 0,96904167 1,9578 0,66327318
9 1,9807 1,02004386 1,9579 0,66841483
10 1,9831 1,14244913 1,958 0,67355648
13 1,984 1,1883511 1,9588 0,7146897
14 1,9852 1,24955373 1,9589 0,71983135
15 1,9861 1,2954557 1,964 0,98205563
16 1,9896 1,47396338 1,968 1,18772173
17 1,9928 1,6371704 1,9747 1,53221245
20 1,9932 1,65757128 1,9774 1,67103707
21 1,9963 1,81567807 1,9784 1,7224536
22 1,9989 1,94828378 1,9845 2,0360944
23 1,9997 1,98908553 1,985 2,06180266
27 2,0042 2,2185954 1,9903 2,33431025
28 2,0058 2,30019891 1,9905 2,34459355
29 2,007 2,36140154 2,0008 2,87418376
30 2,009 2,46340593 2,0008 2,87418376
31 2,0114 2,58581119 2,0008 2,87418376
34 2,0122 2,62661294 2,0009 2,87932542
35 2,0154 2,78981996 2,0027 2,97187516
36 2,0155 2,79492018 2,0063 3,15697465
38 2,0162 2,83062172 2,0128 3,49118207
43 2,0207 3,06013159 2,0138 3,54259859
45 2,021 3,07543224 2,0143 3,56830685
46 2,0225 3,15193553 2,0164 3,67628156
49 2,024 3,22843882 2,0172 3,71741478
50 2,0253 3,29474167 2,0173 3,72255643
51 2,0255 3,30494211 2,0178 3,74826469
52 2,0299 3,52935176 2,0255 4,14417194
53 2,0303 3,54975264 2,0258 4,15959689
56 2,0307 3,57015352 2,0262 4,1801635
57 2,0309 3,58035396 2,0272 4,23158003
58 2,031 3,58545417 2,033 4,52979588
59 2,032 3,63645637 2,0335 4,55550414
60 2,0346 3,76906207 2,0342 4,59149571
63 2,0383 3,95777018 2,0348 4,62234562
64 2,0388 3,98327128 2,0348 4,62234562




RESUME

Différentes formulations a base de PVC et de fibre de farine de bois avec différents
taux de charge (10, 20, 30%) et avec I’incorporation de deux agents de couplages (PVC-g-
MA et PP-g-MA) afin de résoudre le probléme de I’incompatibilité entre la matrice
hydrophobe et la fibre hydrophile ont été préparées. Les composites PVC/ farine de bois

sont obtenus par extrusion. Ces derniers ont été caractérisés par diverses techniques : test

physique, mécanique, morphologique et thermique.

L’introduction de la farine de bois dans la matrice polychlorure de vinyle diminue
la contrainte et I’allongement a la rupture, résultant d’un défaut de compatibilité a
I’interface, par contre le module d’Young croit avec I’augmentation du taux de charge.
L’apport de I’agent de couplage améliore les propriétés mécaniques et thermiques et
I’adhésion interfaciale. Le PVC-g-MA permet d’obtenir de meilleures performances que le

PP-g-MA dans un composite & matrice PVC.

Mots clés : Polychlorure de vinyle, composites, farine de bois, agent de couplage.

Abstract

In this study, different formulations of PVC and fiber wood flour with different loading
rates (10, 20, 30%) and with the incorporation of two coupling agents (PVC-g-MA and PP-
g -MA) to solve the problem of incompatibility between the hydrophobic and hydrophilic
fiber matrix were prepared. PVC composite / wood flour are obtained by extrusion. These
were characterized by various techniques: physical testing, mechanical, morphological and
thermal.

The introduction of wood flour in the polyvinyl chloride matrix reduces stress and
elongation at break, resulting from a lack of consistency in the interface, against the
Young's modulus increases with increasing loading rate. The contribution of the coupling

agent improves the mechanical and thermal properties and interfacial adhesion.

Keywords: Polyvinyl chloride, composites, wood flour, coupling agent.
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