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Résumé

RESUME

Une recherche bibliographique a été réalisée sur les composites hybrides a matrice
polymére renforcé par deux renforts dont I’un est d’origine végétale.

Une évaluation des propriétés mécaniques en traction, en flexion et au choc, ainsi que la
résistance a I’absorption d’eau, la stabilité thermique, les propriétés d’amortissement ainsi que la
durabilité de certains composites hybrides ont été recueillis de la littérature.

Les résultats ont montré que 1’hybridation avec des fibres inorganiques améliore a la fois
les propriétés mécaniques des composites et leur stabilité thermique. L hybridation a amélioré la
résistance a 1’absorption d’eau de tous les systémes composites et certains apres vieillissement
hydrothermique. Les fibres végétales réduisent le prix du matériau plus que les fibres synthétiques.
Par contre, les fibres synthétiques prolongent la durée de vie des composites hybrides.
L’hybridation a permis d’établir un équilibre entre les performances mécaniques et le colit de
revient, tout en veillant a 1’aspect respectueux de I'environnement du composite.

De meilleures performances sont aussi obtenues pour les composites hybrides structurés
dépendamment de 1’orientation, la longueur et le taux des fibres ainsi que I’empilement et
I’architecture des renforts.

ABSTRACT

Bibliographic research has been carried out on hybrid composites with polymer matrix
reinforced by two reinforcements, one is from vegetable origin.

An assessment of the mechanical properties in tensile strength, bending and impact, as
well as the resistance to water absorption, thermal stability, damping properties and durability of
some hybrid composites were collected from the literature.

The results showed that hybridization with inorganic fibres improves both the mechanical
properties of composites and their thermal stability. Hybridization has improved the water
absorption resistance of all composite systems and some after hydrothermal aging. Plant fibres
reduce the price of the material more than synthetic fibres. Synthetic fibres, on the other hand,
extend the life of hybrid composites. The hybridization allowed to establish a balance between
mechanical performance and cost, while ensuring the environmentally friendly aspect of the
composite.

Better performance is also achieved for structured hybrid composites depending on the
orientation, length and fibre ratio, as well as the stacking and reinforcement architecture.

gadlal)
dual o Laaal ¢ 55 5550 el sl Adsheas diaa S 5 o A2 by Cisay Cualy
DN ¢ bl aliaiel daglie e Dlad ¢ 3l oLl adl 58 8 Al pailiadll aul aes S
e g3l 5 (sl ad Ll il 5 LS all Al al 520 (puang By gunal) pe GUIVL gl o ) el
Al LY miany Al el Adlal ARl e Ledans Sl alail aeat sluddl abiatial Gaglie cpant
cnlly Aumel L€ gl e deliaa¥ GUIYY o ¢ 5 Al Aal ey el LY e 28T o sl lad
cS el 8 Al WD) s leia pe ¢ ASH 5 SlSaal) oY1 G o) 5 A gl dlee

el y el < e St ¢ Gl g Jshal g 4 gl A L Ao} Aimgd) il Kall Jumdl oo 3ty LS



Sommaire

SOMMAIRE

REMERCIEMENTS
DEDICACES

RESUME

INTRODUCTION GENERALES.. ....cooeiiteieteeeeteteee et 1

Chapitre | GENERALITES SUR LES MATERIAUX COMPOSITES

.1 INEFOTUCTION ... bbb 2
1.2. Le marché des matériauX COMPOSITES ........cuevveeieieerreieseesie et sae e ees 3
1.3. Définition d’un COMPOSILE ............coooviiiiiiiiiic s 5
I.4. Les constituants d’un matériau COmPpPOSIte ...............cocvviviiiiiiiin i 6
o = 0 P L1 TSRS P PP PP PRSP 6
[.4.1.1. La matrice thermodurciSSabIE. ..........cuiiiiiiiiiiii e 7
1.4.1.2. La matrice thermoplastiQUE.........ccuurrereeiiiiie e e ciieie e s et e e s e e e st e e e e s e e e s snnee e e e enees 7
R T od g o T PSR 7
[.4.2. 1. TYPES GBS CRAIGES. ... ctevirieieiie ettt sttt er ettt eb ettt ettt 8
A. Suivant leur NatUre CRIMIGUE..........ooiiiiii e 8
LW aT0] (o T To U TP TP PP PP UPRTPP 8
IOV [0 UL TSR PPR USRS 8
B.SUIVANT TEUF TOMMIE ...ttt 9
D.1.Charges PartiCUIAITES. ..........iiiiiieieti ettt et eb e er e 9
D.2.RENFOI FIDIBUX...... e 10
1.5.Fibres/Charges VEGATAIES. ........couuueii e 10
1.5.1.Composition des fibres et charges VEGELAlES...........ccoeiiiiiiiiiieeee e 11
1.5.0. 1. LA CRITUIOSE. ...t e e e 12

1.5.0.2. LS NEMICEIIUIOSES. ...ttt ettt e e e e e e ettt e e e e e e ee e e e e e e eeeees 13



Sommaire

1.5, 1.3, LS TIGNINES. ...eteiiiie ittt ettt e et e e s e e st e e s e e e nnb e e e e nae e e e nraeennaen 14

Chapitre I PARAMETRES AFFECTANTS LES PROPRIETES DES
COMPOSITES/RENFORTS VEGETAUX

I1.Parameétres Affectants les propriétés des composites renforcés par des fibres/charges de

NATUIE VEGETAIE. ......eeeeeeeieeee ettt ettt ne et st ene e 15
I1.1. Dispersion de 18 fIDre.........coveiiie e 15
[1.2. AdhESION fIDre-MAatriCe. ..o e 16
11.3. Facteur de forme du renfort longueur/ diametre (L/D).......ccceovvevviieiieeieeie e 17
[1.4. Orientation des FIDIES. .......cviiiie e 18
[1.5. Influence du taux de reNTOrt..........ccooiiiiiiiiee e 19
[1.6. Influence de la forme du renfort. ... 19
CHAPITRE Il COMPOSITES HYBRIDES A FIBRES/CHARGES
VEGETALES
I11. Composites Hybrides & Fibres ou Charges VEgétales............ccocoovvvnieneinineineienenns 21
[11.1. Composites hybride a matrice polypropylene..........ccocoiiiiiiiiienene e 21
[11.2.Composites hybride @ Matrice EPOXYUE. ........oiviiriiiiie et 25
I11.3.Composites hybride a matrice POIYESIEr.........cvcvviieiieie e 28
I11.4.Composites hybride a matrice phénoliqUe...........ccccveiieiiiiciece e, 30
CONCLUSION GENERALE. ....ctvtuitiiiieeieeisissess st 33

BIBLIOGRAPHIE. ...t 35



Liste Des Abréviations

LISTE DES ABREVIATIONS

ATG: Analyse thermogravimétrique.
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T, : Température de transition vitreuse.
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Introduction
Générales

INTRODUCTION GENERALES

En raison de leurs propriétés spécifiques, prix bas, avantages pour la santé,
renouvelable et recyclable, les fibres naturelles ont recu une attention croissante au cours
des dernieres décennies comme une alternative aux fibres synthétiques utilisees dans le
renforcement des composites polymeres. Néanmoins, les fibres naturelles sont hydrophiles,
ce qui montre une forte sensibilité a 1’absorption d’humidité et une faible résistance aux
conditions environnementales humides. En outre, ils montrent propriétés mécaniques assez
faibles et variables ainsi qu’une faible adhérence avec les matrices polymériques. Pour ces
raisons, méme si les composites de fibres naturelles sont aujourd’hui largement utilisés
dans plusieurs applications industrielles, y compris 1’automobile, la marine et
I’infrastructure, leurs applications sont limitées aux composants intérieurs non structuraux

ou semi-structuraux. [1]

Dans un tel contexte, la production de composites polymeéres renforcés de fibres
naturelles et de contreparties synthétiques peut représenter un compromis valable
appliqué. Cette approche a €eté largement exploitée dans la littérature, et les composites
résultants ont montré un équilibre approprié entre les propriétés mécaniques, la stabilité
thermique, la tolérance au vieillissement par rapport aux environnements humides ou

agressifs, le colt et la protection de I’environnement. [1]

Ce mémoire a été orienté vers une recherche bibliographique sur ces nouveaux
matériaux composites hybrides renforcés par des fibres végétales et synthétiques. L’aspect
important de cette étude est la connaissance du comportement de ces matériaux vis-a-vis
de I'utilisation de I’hybridation et de voir ce qui on ressort des différents travaux effectués

dans cet axe.
Le mémoire est réparti en trois chapitres :

- Dans le premier, nous avons traités les notions générales des matériaux composites.

Cette derniére nous a servi de point de départ a notre étude.

- Dans le deuxiéeme chapitre, nous avons présenté les parametres affectant les

propriétés des matériaux composites renforcés par des fibres végétales.

- En dernier lieu, le troisieme chapitre correspond a une synthese bibliographique sur

les résultats obtenus pour Les composites hybrides a fibres/charges végétales.
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CHAPITRE |
GENERALITES SUR LES MATERIAUX COMPOSITES

I.1. Introduction

Les polyméres sont recherchés pour leurs propriétés physico-chimiques,
mécaniques ou encore optiques, €lectriques... Cependant, au moment de la conception de
I’objet, on se rend souvent compte que les propriétés du polymere seul sont insuffisantes.
En effet, la technologie moderne a besoin de matériaux qui allient a la fois une rigidité, une
résistance mécanique, une ténacité élevée et une grande légereté. Aucun matériau simple
ne permet de combiner ces caractéristiques physiques; c¢’est pourquoi, depuis un certain
nombre d’années, on cherche a obtenir des matériaux combinant différentes propriétés : les

matériaux composites. [2]

Les composites peuvent offrir des solutions alternatives pour la réalisation de
constructions mécaniquement exigeantes, et innovantes dans le cadre du développement
durable. De nos jours, l'usage des matériaux composites dans différents domaines

technologiques (microélectronique, aéronautique, transports...) croit de plus en plus. [3]

L'idée de combiner plusieurs composants pour produire de nouveaux matériaux
(matériaux composés) avec de nouvelles propriétés n'est pas nouvelle, car la premiere
utilisation de ces matériaux remonte a 1500 avant JC lorsque les Egyptiens et les premiers
Mésopotamiens ont utilisé un mélange d'argile et de paille pour créer des batiments solides
et durables plus tard et en 1200 aprés JC, inventé Premier arc a poulies des Moghols.
Utilisant une combinaison de bois, d'os et de colle animale, ces bretelles sont trés solides
étres précises et compactes grace a la technologie, ce fut lI'arme la plus puissante de

I'armeau sol jusqu'a I'invention de la poudre a canon. [4]

Bien que les matériaux composites soient connus sous diverses formes a travers
I'histoire de I'numanité, I'histoire des composés modernes est apparue au XVllle siecle,
lorsque l'utilisation des matériaux composites s'est étendue a la plupart des domaines
industriels. [5]
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I.2.Le Marché des matériaux composites

Le marché mondial des matériaux composites [6] est trés fragmenté. 1l est
segmenté par type de matiere premiere (fibre de verre, fibre de carbone, fibre naturelle,
autres), par type de résine (composites thermodurcissables, composites thermoplastiques)
[7], par procédé de fabrication (stratification, moulage et injection notamment) et par
domaine d’application. Les principaux secteurs industriels utilisateurs sont I’aéronautique,
I’automobile, 1’éolien, le batiment, et le maritime. Tous ces secteurs connaissent, depuis
quelques anneées, une forte croissance liée a de nouvelles applications, de nouvelles
réglementations environnementales et de nouveaux procédés de fabrication. Légers,
résistants, demandant peu de maintenance, de grande flexibilité d’utilisation et de moins en
moins chers, 1’utilisation des matériaux composites a pénétré 1’ensemble des activités
industrielles. Dans les développements qui suivent nous allons présenter les grandes
tendances d’évolution de ce marché (1). Nous illustrerons en particulier les caractéristiques
du marché de la fibre de carbone (2) et de celui de I’aéronautique (3). Nous conclurons par
une rapide revue des principaux projets aéronautiques & méme de développer la demande

en aero-composites (4).

Estimé a 90,6 milliards de dollars en 2019, le marché mondial devrait, avec un taux

de croissance annuel moyen de 7,7 %, atteindre plus de 131,6 milliards en 2024. [8]
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Figure.l.1.Le marché mondial des composites par grandes régions du monde en 2019.

[8]
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Selon 1’étude du JEC World Observer [8], les traits suivants marquent le marché en 2019
[9,10]:

e Une production de 17,7 mégatonnes, tout type de matériau, estimée a plus de 90

milliards de dollars ;

e En termes de pays et de zones géographiques, le marché est relativement concentré.
La Chine (28 %) et I’Amérique du Nord (26 %) représentent a eux deux 54 % de la
production suivies de I’Europe (21 %) et du reste de I’Asie (19 %). A I’horizon de
2024, ces rangs semblent se maintenir.

e Les résines thermodurcissables sont les plus utilisées (61 %) devant les résines

thermoplastiques (38 %).

e Les fibres de verre sont de loin les renforcements les plus utilisés (88 %) devant les

fibres naturelles (11 %) et les fibres de carbone (1 %).

e Les principales industries utilisatrices sont, en volume, les transports (28 %) devant
la construction (20 %), 1’électronique et 1’électrique (16 %) et les canalisations et
réservoirs (15 %). [9,10]

Les utilisations industrielles dépendent fortement de la nature des produits fabriqués. Ainsi
les composites a base de fibres de verre, sont principalement utilisés dans les secteurs de
I’éolien, des canalisations, des infrastructures, de I'¢lectricité et de I’¢lectronique, ainsi que
dans le secteur des loisirs maritimes. Les composites thermodurcissables sont quant a eux
majoritairement employés dans les secteurs des transports, de 1’aérospatiale et de la

défense, de 1’énergie éolienne, la fabrication de bateaux, 1’¢électricité et I’électronique. [11]

Selon le rapport Composites Market Global Forecast de 2020 , les dix principaux acteurs
du marché mondial des composites, tout type de matériau, sont Owens Corning (Etats-
Unis), Toray Industries, Inc. (Japon), Teijin Limited (Japon), Mitsubishi Chemical
Holdings Corporation (Japon), Hexcel Corporation (Etats-Unis), SGL Group (Allemagne),
Nippon Electrical Glass Co. Ltd. (Japon), KoninklijkeTenCatebv. (Pays-Bas), Huntsman
International LLC. (Etats-Unis), et Solvay (Belgique). Comme on peut le constater, le
marché est largement dominé par des entreprises japonaises (4 parmi les 10) et ameéricaines
(3 parmi les 10). [12]


http://revues.univ-tlse2.fr/pum/nacelles/index.php?id=919#ftn4
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1.3. Définition d’un composite

Les matériaux composites sont généralement des matériaux solides, constitués a
I'échelle microscopique par l'association de deux ou plusieurs matériaux aux
caractéristiques complémentaires. Cette association leur confere, a [I'échelle
macroscopique, un ensemble de propriétés physiques, que chacun des constituants pris
isolément ne posséde pas. Ces propriétés sont liées aux propriétés des matériaux qui les

constituent, a leur distribution géométrique et a leurs interactions mutuelles. [13]

Un matériau composite consiste, dans le cas le plus général, d’une ou plusieurs
phases discontinues réparties dans une phase continue. Dans le cas de plusieurs phases
discontinues de natures différents, le composite est dit hybride. La phase discontinue est
habituellement plus dure avec des propriétés mécaniques supérieures a celles de la phase
continue. La phase continue est appelée la matrice. La phase discontinue est appelée le

renfort ou matériau renforcant.

Le renfort qui peut étre des charges renforcant, mais le plus souvent sous forme
fibreuse ou filamentaire, assure l'essentiel des propriétés mécaniques. La matrice joue le
role de liant afin de protéger le renfort des agressions environnementales, de le maintenir
dans sa position initiale et dassurer la transmission des efforts. Entre le renfort et la
matrice, existe une zone de liaison appelée interface. Un matériau composite est la plupart
du temps hétérogene et anisotrope (dont les propriétés mécanique dépendent de la
direction). [14]

Matrice

Renfort

Figure.l.2.Matériaux composite. [14]
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I.4. Les constituants d’un matériau composite

Un matériau composite consiste dans le cas le plus générale d’une ou plusieurs
phases discontinus réparties dans une phase continue. La phase discontinue est
habituellement plus dure avec des propriétés mécaniques supérieures a celles de la phase
continue. La phase continue appelle matrice et la phase discontinue appelle renfort ou

materiau renforcant. [15]

1.4.1. La matrice

La matrice est constituée de résine melangée, pour améliorer ses caractéristiques, a
une charge qui facilite aussi la mise en ceuvre et diminue le colt de la production. Le
mélange est considéré mécaniquement comme une phase homogene, et nous obtenons ainsi
un matériau composite formé d'un renfort et d'une matrice. Le rble de la matrice est
d'assurer le lien entre les fibres et de transmettre les sollicitations. Elle assure la résistance
du matériau dans le sens transverse du renfort, ainsi qu'une protection physico-chimique
des fibres contre les agents nocifs de I'environnement. De plus elle conditionne directement

la tenue thermique, et la résistance a la compression et au cisaillement inter-laminaire.

Les résines utilisées doivent étre assez déformables et doivent présenter une bonne
compatibilité avec les fibres. Elles doivent également avoir une masse volumique faible de
maniere a conserver au matériau composite des caractéristiqgues mécaniques spécifiques
élevées La classification des types de matrices couramment rencontrées est donnée sur la
figure (1. 3). [16]

— thermodurcissable

OTEANIQUE ==
= thermoplastique
matrice =
— Ceramigue
minérale =
- métallique

Figure.l.3.Types de matrice. [16]

Dans notre travail on s’intéresse aux composites a matrice organique, qu’on peut

classer en deux grand familles : les thermoplastiques et les thermodurcissables.
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1.4.1.1. La matrice thermodurcissable

Les polymeéres thermodurcissables sont constitués d’un réseau tridimensionnel de
macromolécules. 1ls sont obtenus a partir de monomeres polyfonctionnels par
polycondensation ou polyaddition. Les monomeres réagissent entre eux ou avec de petites

molécules servent de liant. [17]

Les thermodurcissables se solidifient de maniére irréversible lorsqu’ils sont
chauffés. Ils ne peuvent pas étre remodelés plus tard par un nouveau chauffage. Les
thermodurcissables sont habituellement des polymeres tridimensionnels dans lesquels le
taux de réticulation entre les chaines est trés important une fois qu’ils sont durcis par la
chaleur. Les réticulations restreignent les mouvements des chaines et ménent a un matériau
rigide, solide et résistant. Ils sont principalement utilisés dans I’industrie automobile et les
constructions. lls servent également créer des jouets, des vernis, des coques de bateau et
des colles. [18]

1.4.1.2.La matrice thermoplastique

Les thermoplastiques se présentent sous forme de chaine linéaires ou branchées qui
ne sont liées entre elles que par des liaisons faibles (Van der Waals ou hydrogene). Il faut
les chauffer pour les mettre en forme et les refroidir pour les fixer. Cette opération est
réversible. Elles ont des faibles propriétés mécaniques ; un renforcement par
I’incorporation de charge leurs confére une tenue thermique et mécaniques améliorée et

une bonne stabilité dimensionnelle. [19]

Les matrices thermoplastiques les plus courantes sont le poly (chlorure de vinyle
que I’on trouve dans les colles et adhésifs, le polyéthyléne donc ce sert pour fabriquer les
jouets, les bouteilles de shampoing ou les sacs de supermarchés, le polypropylene pour les
boites alimentaires ou les revétements de sols, le polystyréne qui intervient dans les

meubles, emballage, la construction. [20]

1.4.2. Les Charges

L’incorporation de charges ou renforts dans les polymeres est connue comme 1’une
des techniques permettant d’améliorer les propriétés des produits finis et d’élargir le
domaine d’application des maticres plastiques, elle permet aussi de faciliter la mise en

ceuvre et de réduire le colt de fabrication d’un matériau. De plus, elle est un moyen
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économique de développer un nouveau matériau pour répondre a des applications parfois

bien spécifiques [20,21].

Afin de profiter pleinement de I’effet renforgant des charges de haut module, il
convient d’augmenter les interactions entre le renfort et la matrice. Cela passe par des
traitements de surface du renfort ou des charges, tel que 1I’ensimage des fibres de verre, les
traitements chimique des charges végétales, ou encore par 1’ajout d’un tiers agent, appelé
agent comptabilisant ou de couplage, qui va favoriser 1’affinité entre le renfort et la

matrice. [21]

1.4.2.1. Types des charges

A)- Suivant leur nature chimique on peut distinguer deux grandes familles de charges:

a)- Inorganiques : dans cette catégorie, on y trouve du renfort de nature minérale ou

métallique.

a.1)- Minérales : telles que les carbonates de calcium, les sulfates de calcium, qui
sont souvent utilisées comme additif permettant de diminuer le co(t de revient du matériau.

Elles permettent aussi de modifier certaines propriétés mécaniques. [22]

La fusion puis le fibrage de divers minéraux permet de produire aussi des fibres ou des
laines minérale les plus ou moins denses et stables. Il existe deux types de fibres minérales
: celles qui sont directement tissues de roches (exemples : amiante, wollastonite, sepiolite)
et celles qui sont artificiellement produites a partir de minéraux (exemples : fibre de verre
ou laine de verre produites a partir de la silice, laine de roche, fibre céramique réfractaire,
fibre d'alumine). Les minéraux recherchés pour produire des fibres le sont pour leurs
qualités d'inertie chimique et/ou thermique, parfois pour leurs propriétés optiques ou

piézoélectriques mais d'abord pour leurs propriétés vitrifiates. [26]

a.2)- Métalliques : qui permettent de conférer au matériau des propriétés électriques,
ou d’améliorer leur comportement thermique,tels que des fils d’acier, particules de carbure

de silicium, fibres de carbone, alumine,bore. [29]

b)- Organiques: dans cette catégorie, on y trouve des renforts naturels végétaux et

animaux, mais aussi synthétiques.


https://fr.wikipedia.org/wiki/Acier
https://fr.wikipedia.org/wiki/Carbure_de_silicium
https://fr.wikipedia.org/wiki/Carbure_de_silicium
https://fr.wikipedia.org/wiki/Fibres_de_carbone
https://fr.wikipedia.org/wiki/Alumine
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b.1)- Végétal : qui comprennent des fibres provenant des poils séminaux de graines
(coton, kapok) ; des fibres libériennes extraites de tiges de plantes (lin, chanvre, jute,
ramie) ; des fibres dures extraites de feuilles (sisal), de troncs (chanvre de manille),

d’enveloppes de fruits (noix de coco). [22,23]

b.2)- Animal : qui proviennent des poils, telle que la toison animale, et des secrétions
telle que la soie. [22]

b.3)- Synthétique : Ces charges Ont un meilleur comportement en compactions que
les renforts naturels Ces renforts synthétiques sont moins rugueux, sont continus et sont
dotés de fibres bien séparées, bien orientées et ayant des sections lenticulaires uniformes

comme: (kevlar,polymérique,élastodiene, vinylal,polyurée, polyuréthane,polyamide ). [30]

B)- Suivant leur forme : Ces charges ou renforts peuvent étre de nature variable et sont
présentaient sous différentes formes. Comme on a pu le constater des exemples précédents,
les charges peuvent €tre renforcantes, si 1’action est bénéfique sur les propriétés entre
autre mécanique du matériau obtenu, ou inerte si 1’effet se restreint, uniquement, au le coft

de revient [31]. On peut adopter cette répartition pour illustrer cela.
b.1)- Charges Particulaires
b.1.1)- Renforcantes

Elles sont constituées de tres fines particules (Sphéres, écailles, paillettes, ...) qui,
lorsqu’elles sont bien dispersées dans la matrice, permettent de répartir les contraintes dans
la masse du composite. Dans ce type de charge, les plus utilisées sont les billes de verre,
creuses ou non, de diametre compris entre 10 et 150 um. N’étant pas poreuses, elles
n’absorbent pas la matrice et permettent donc de ne pas trop faire augmenter la viscosité;
elles améliorent la résistance aux contraintes de flexion et de compression, la dureté
superficielle et permettent aussi de diminuer la masse volumique du mélange. Elles ont la
faculté d’augmenter les propriétés électriques des matériaux, mais aussi d’améliorer la
rigidité mécanique et touchent les propriétés physico-chimiques en permettant au matériau

d’avoir une meilleure tenue aux agents chimiques. [23]


https://fr.wikipedia.org/w/index.php?title=%C3%89lastodi%C3%A8ne&action=edit&redlink=1
https://fr.wikipedia.org/w/index.php?title=Vinylal&action=edit&redlink=1
https://fr.wikipedia.org/w/index.php?title=Polyur%C3%A9e&action=edit&redlink=1
https://fr.wikipedia.org/wiki/Polyur%C3%A9thane
https://fr.wikipedia.org/wiki/Polyamide
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b.1.2) Inertes :

De par leur faible colt, leur role essentiel est de réduire le prix de revient du
matériau. Elles permettent aussi d’améliorer la mise en ceuvre et certaines propriétés telles
que la dureté et la résistance a la rupture. Ce type de charge regroupe surtout les matiéres
minérales telles que : les silices, les kaolins (silicates d’aluminium hydratés), le carbonate
de calcium, la craie qui permet de diminuer le prix de revient des mélanges, le talc qui
confere aussi aux melanges de bonnes propriétés mecaniques et une grande resistance aux
acides. [23, 24]

b.2)- Renfort Fibreux: il est utilis¢é uniquement pour 1’amélioration des propriétés

mécaniques des matériaux composites entre autre a matrice polymeérique. [22]

D’origine organique, animale ou bien végétale, ou encore des fibres minérales, toutes sont
couramment utilisées car ce sont les fibres les plus disponibles. Leur structure complexe
est assimilable a celle des matériaux composites renforcés par des fibrilles de cellulose

disposees en hélice. [25]

1.5. Fibres/Charges végétales

Les fibres végétales sont des structures biologiques fibrillaires composées de cellulose,
hémicelluloses et de lignine. En proportion relativement faible d’extractibles non azoté, de
matiere protéique brute, de lipide et de matiéres minérales. Les proportions de ces

constituants dépendent énormément de I’espéce, de 1’age et des organes de la plante. [26]

Les fibres végétales sont classées en quatre groupes suivant leur provenance a savoir : les

fibres de feuille, de tiges, de bois et de surface. [27]

e Lesfibres de feuilles :
Ces fibres sont obtenues grace au rejet des plantes monocotylédones. Les fibres sont
fabriquées par chevauchement de paquet qui entoure le long des feuilles pour les
renforcer ces fibres sont dures et rigides les types de fibres de feuilles les plus
cultivées sont la fibre de sisal, d’abaca. [26-27]

e Les fibres de tiges :
Les fibres de tige sont obtenues dans les tiges des plantes dicotylédones. Elles ont
pour réle de donner une bonne rigidité aux tiges de plantes. Les fibres de tige sont

commercialisées es sous forme de paquet de cor et en toute longueur. Les fibres de
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tige les plus utilisées sont les fibres de jute, de lin, de ramie, de kenaf, et de chanvre.
[26-27]
e Les fibres de bois :
Les fibres de bois proviennent du broyage des arbres tels que les bambous ou les
roseaux. Elles sont généralement courtes. [26-27]
e Lesfibres de surface :
Les fibres de surface entourent en général la surface de la tige, de fruits ou de grains.
Les fibres de surface des grains constituent le groupe le plus important dans cette
famille de fibres. Nous citons entre autres le coton et la noix de coco. [26-27]
Les fibres végétales sont de plus en plus utilisées comme renfort dans les matériaux
de constructions. Elles constituent en effet une ressource renouvelable, naturellement

biodégradable, et disposant de nombreuses qualités mécaniques et hydriques.

Les plus utilisées sont les fibres libériennes, comme le Kenaf, le jute, la ramie, le palmier
et surtout le chanvre et le lin. [28]

1.5.1.Composition des Fibres et charges végétales

Chaqgue fibre végétale est assimilable a un matériau composite renforcé par des
fibrilles de cellulose, la matrice étant principalement composée d'hémicellulose et de
lignine. En realité, dans la structure de la fibre végétale, la lignine constitue la matrice et

I'némicellulose joue le réle d'agent comptabilisant entre la cellulose et la lignine. [32]

La composition chimique des fibres végétales est formée de trois principaux constituants :

la cellulose, I’hémicellulose et la lignine. [33]

Plante Cellules végétales Complexe Lignocellulosique

Paroi lignocellulosique =

Macrofibrilles de cellulose -/ J
Hémicellulose —'
Lignine

Figure.l.4.Composition d’une fibre végétale. [33]
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1.5.1.1. La cellulose

La cellulose représente la molécule biologique la plus abondante sur terre. D’un
point de vue chimique, la cellulose est une macromolécule constituée par une trés longue
chaine stéréo réguliere composée de maillons de glucose. (Figure 1.5). Le motif de
répétition est le dimere cellobiose. Le nombre de motifs de répétition ou le degré de
polymérisation varie suivant I’origine de la cellulose. Ce polymeére présente un grand
intérét du point de vue industriel puisque de nombreuses fibres (coton, chanvre, jute, lin...)

sont composeées de cellulose. [34]

Cellobiose

OH

Extrémité non réductrice Extrémite reductrice

Figure.l.5.Molécule de cellulose (n répétitions du motif cellobiose). [34]

La cellulose posséde une structure fibrillaire et partiellement cristalline (Figure 1.6),
les micros fibrilles de cellulose sont constituées de zones cristallines ordonnées et de zones

amorphes totalement désordonnées. [34]

Figure.l.6.Représentation des microfibrilles constituant les fibres de cellulose. [34]

Dans la zone cristalline, les chaines cellulosiques sont disposées parallelement les
unes aux autres, liées par des liaisons hydrogenes intra et intermoléculaires. Toutes les
propriétés de la cellulose sont étroitement corrélées a la forte densité des liaisons

hydrogene qui se développent entre les chaines. Les interactions moléculaires sont fortes et
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assurent I’essentiel de la cohésion tout en empéchant la pénétration des réactifs. Grace a sa
grande cohésion, la cellulose est insoluble dans la plupart des solvants. La cellulose est de
nature trés hydrophile. Le remplacement d’une partie des interactions inter-chaines par des
liaisons hydrogenes entre la cellulose et 1’eau provoque une plastification du matériau et

donc une diminution de ses caractéristiques mecaniques.

1.5.1.2. Les hémicelluloses

Dans la plupart des fibres naturelles, la cellulose est mélangée a des hémicelluloses
qui sont également des polysaccharides. Les hémicelluloses constituent une classe de
polymeéres trés variés solubles dans 1’eau et pouvant étre extraits de la paroi des cellules
végétales par des solutions alcalines. En plus du glucose, les monomeres des
hémicelluloses peuvent étre de la xylose, du mannose, du galactose, du rhamnose, ou de
l'arabinose (Figure 1.7). Les hémicelluloses sont composées majoritairement de D-
pentoses, parfois de petites quantités d'oses de configuration L.Laxylose est toujours l'ose
le plus représenté mais les acides mannuronique et galacturonique sont aussi souvent

présents.

Les hémicelluloses ont un degré de polymérisation compris entre 200 et 300 et leur
structure dépend de I’espéce végétale (type cellulaire, localisation dans la paroi ou bien

encore age des tissus. [35-36]

O
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Figure.l.7.Principaux glucides constituant les hémicelluloses. [35]

1.5.1.3. Les lignines

La lignine ou les lignines sont des polymeres tridimensionnels provenant de la
polymérisation radicalaire de trois alcools phénylpropénoiques (1’alcool coumarylique,
I’alcool coniférylique et 1’alcool sinapylique), dont la structure dépend également de
I’espece végétale. On ne peut pas de ce fait leur attribuer une structure moléculaire définie.

Elles sont composées de constituants aliphatiques et aromatiques (Figure 1.8).

La lignine contribue a la résistance mécanique des parois cellulaires et soutient la cohésion
des fibres dans la partie boisée. En considérant la fibre comme un matériau composite, la
lignine représenterait la matrice. Elle sert d’agent complexant pour les minéraux et aide a
la conservation de I’humidité dans les plantes. La lignine est responsable de la rigidité et de
la dureté des bois et des plantes. Elle est peu sensible a la dégradation biologique, elle crée
une barriére morphologique a la pénétration et a la progression des agents pathogenes, et

contribue a la protection naturelle des végétaux contre certaines attaques parasitaires. [37]
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Figure.l.8.Représentation schématique de la lignine. [37]
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CHAPITRE 11
PARAMETRES AFFECTANTS LES PROPRIETES DES
COMPOSITES/RENFORTS VEGETAUX

Il. Paramétres Affectants Les Propriétés Des Composites Renforcés Par des

Fibres/Charges de Nature Végétale
Les propriétés du matériau composite dépendront de la nature, de la texture et de la forme du
renfort, de sa quantité introduite, de la qualité de I’interface matrice/renfort et enfin du procédé
de mise en ceuvre. On peut donc imaginer une infinité de combinaison matrice/charge qui
permettrait d'obtenir des matériaux composites. Ces différentes configurations dépendent de
I’utilisation finale du matériau et du procédé de mise en ceuvre. [50]

Le renforcement des matériaux thermoplastiques par les fibres cellulosiques est
gouverne par les paramétres suivants: dispersion de la fibre, adhésion fibre-matrice, facteur de
forme L/D, orientation des fibres, Taux de renfort, la forme du renfort ainsi que ’origine et la

nature du renfort.

I1.1. Dispersion de la fibre

La premicre exigence pour I’obtention de la performance des composites a partir des
fibres cellulosiques courtes est la bonne dispersion de la fibre dans la matrice polymérique.
Une bonne dispersion des fibres implique que les fibres sont séparées et ne sont pas
agglomérées, et chaque fibre est entourée par la matrice. L’insuffisance de dispersion des
fibres conduit a un mélange hétérogene contenant des agglomérats de fibres ou charges en
raison des interactions fibre-fibre 5charge-charge) ce qui constitué des défauts dans les
matériaux composites. L’enchevétrement des fibres trop longues 1’une a 1’autre enforce ces

défauts. En conséquence, ceci favorise la formation des microfissures. [38]

Afin de palier a ce probléme, plusieurs méthodes sont possibles, entre autre par le
traitement des surfaces des fibres et charges ou par ajout des agents de couplage ou

comptabilisant.
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Dans leur travail, Raj et ses collaborateurs. [39] ont étudié 1’influence du traitement
de la surface du renfort fibreux par I'acide stéarique et I'nuile minérale (agent mouillant) et
d’agent de couplage (éthylene maléique) sur les propriétés des composites
polypropylene/fibres cellulosiques. La résistance a la traction et le module des composites ont
augment¢ avec le taux de fibres, lorsque I’acide stéarique et 1’huile minérale sont utilisés a une
concentration de 1 % massique durant la transformation. L’acide stéarique a montré une
meilleure amélioration de la dispersion des fibres dans les composites comparé a 1’huile

minérale.

Woodhams et ses collaborateurs. [40] ont utilisé un mélange thermocinétique pour mélanger
les fibres avec les thermoplastiques. Les résultats trouvés ont montré que la technique de
mélangeage est efficace pour la dispersion des fibres cellulosiques dans la matrice. Cette
efficacité de la technique de mélangeage a été aussi confirmée par Sanadi et ses
collaborateurs. [51] Ces derniers se sont intéressés a l’effet de plusieurs techniques de
transformation sur les propriétés de polypropylene renforcé avec les fibres de sisal courtes.
Les équipements utilisés étaient la presse, 'injection, mélangeur a deux cylindres et
I’extrudeuse a double vis. Les fibres de sisal ont été traitées avec les silanes pour assurer une
bonne compatibilité avec la matrice. Les résultats obtenus ont montré que la technique de
transformation a eu beaucoup d’influence sur les propriétés des composites. La meilleure
méthode de transformation est 1’extrudeuse a double vis. La bonne dispersion des fibres est
généralement 1’objectif ultime des processus de mélangeage. Les différentes techniques de

mélangeage ne produisent pas des composites avec le méme degré de dispersion de fibre.

11.2. Adhésion fibre-matrice

L’adhésion fibre-matrice joue un r6le tres important pour le renforcement des
composites a fibres cellulosiques. Si une force est exercée, les contraintes ne sont pas
appliquées directement aux fibres mais a la matrice. Pour avoir des composites avec
d’excellentes propriétés mécaniques, la contrainte doit étre transférée de la matrice aux fibres.

Ceci, nécessite une bonne interaction et adhésion entre les fibres et la matrice.
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Une bonne adhésion fibre-matrice dépend d’une bonne mouillabilité de la fibre par la
matrice. La mouillabilité (ou mouillage caractérise la relation physique d’un liquide en contact

avec un solide. [41]

Rappelons que I'étude des interactions entre un solide et un liquide est une des
méthodes qui permette de caractériser la surface du solide et de prévoir ainsi son aptitude a

établir des liaisons avec d'autres matériaux.

Robin et ses collaborateurs. [42] se sont intéressés au renforcement du polyéthylene recycle
avec les fibres de bois ayant subit un traitement thermique dans une atmosphere contrélée. Les
matériaux composites présentent des propriétés améliorées lorsque le taux de fibres augmente
et surtout dans le cas ou les fibres sont traitées. Les propriétés telles que la résistance en
flexion, la résilience et 1’adhésion entre la matrice et les fibres sont élevées en comparaison

aux composites avec les fibres de bois non traitées.

Razid et ses collaborateurs. [43] ont étudié I’influence des différents agents de couplage et la
modification chimique de la surface de fibres de bois sur les liaisons d’interface
polyéthyléne/fibres. L’hydroxyde de sodium et 1’acide sulfurique ont été utilisés comme des
modificateurs de la surface de bois. Les agents de couplage utilisés sont le vinyltriméthoxy
silane, le 3-méthacryloxypropyltriméthoxysilane et le 3-glycidoxypropyltriméthoxysilane.
L'hydroxyde de sodium a amélioré 1’adhésion interfaciale, tandis que les agents de couplage
ont augmenté les liaisons d’interface et le meilleur effet est obtenu avec le

vinyltriméthoxysilane.

11.3. Facteur de forme du renfort longueur/ diamétre (L/D)

Le rapport longueur/diamétre des fibres (L/D) est un parametre critique pour les
matériaux composites. Un moyen d’obtenir un facteur de forme élevé, consiste a varier les
dimensions du diametre et/ou sur la longueur de la fibre. Plus la taille de la fibre est petite,
plus le facteur de forme est élevé, conduisant a un meilleur transfert de contraintes si

I’adhésion a I’interface est forte. Par ailleurs,

Si le rapport L/D est inférieur a sa valeur critique, il y a insuffisance de transfert de

contrainte et le renforcement par les fibres est alors inefficace, les fibres ne sont pas soumises
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a leurs contraintes maximales. Si L/D est trés élevé, les fibres peuvent étre enchevétrées durant

le malaxage causant ainsi un probleme de dispersion. [44]

11.4. Orientation des fibres

L’orientation des fibres est un autre facteur important qui influe sur le comportement
des composites. Car les fibres sont rarement orientées dans les matériaux composites en une
seule direction, laquelle est nécessaire pour que les fibres donnent un effet de renforcement
maximal. Le degré de renforcement dans les composites a base des fibres courtes, dépend
beaucoup de I’orientation individuelle de chaque fibre par rapport a 1’axe d’étirement. Le
changement de I’orientation des fibres se fait continuellement et progressivement durant la
transformation du matériau composite a fibres courtes. Elle est reliée aux proprietés
géomeétriques des fibres, les propriétés viscoélastiques de la matrice et la variation de la forme
du matériau qui est produit par I’opération de transformation. Ces effets sont présentés sur la
figure (11.1). [38]

(©)

Figure.Il.1. Représentation schématique du changement de I’orientation des fibres
durant I’écoulement, a) Distribution initial aléatoire, b) Rotation avec cisaillement a

I’écoulement, c) Alignement durant élongation a I’écoulement.[38]
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11.5. Influence du taux de renfort

L’augmentation du pourcentage de renforts améliore quasi systématiquement la
rigidit¢ d’un composite. Cependant, une trop grande quantit¢é de renforts implique une
adhésion plus difficile qui conduit a une baisse de performances dans certains cas. D’apres la
littérature, il est assez peu fréquent de trouver des composites fabriqués qui contiennent un
pourcentage de fibres supérieur a 50-60%, sans rencontrer de nombreuses difficultés lors du

procédes de fabrication.

Adeosun et al. [45] ont observé, qu’a partir d’un taux de 50% en fibres, le matériau devient
rugueux et la surface présente des ruptures. L’augmentation de la proportion de fibres
lignocellulosiques a aussi pour conséquence directe, la multiplication des problemes liés a

I’'usage d’un matériau biologique hygroscopique et putrescible.

Panaitescu et ses collaborateurs. [49] ont étudié 1’effet du taux de la charge sur les propriétés
mécaniques du composite PP/fibres de sisal, et ont montré que la résistance a la traction et le
module d’¢lasticité en traction augmentent avec le taux des fibres de sisal. Le module
d’¢lasticité¢ double de valeur lorsque le taux de charges varie de 0, 5, 10, 15, 20, et 25%.
L’augmentation du pourcentage de renforts lignocellulosiques améliore quasi
systématiquement les performances mécaniques des composites bois/polymere. Cependant,
une trop grande quantité de bois implique une adhésion plus difficile qui conduit & une baisse

de performance dans certains cas.

11.6.Influence de la forme du renfort

La taille de I’élément renforcant a naturellement une influence sur le procédé de
fabrication mais aussi sur les propriétés mécaniques du composite. Le facteur de forme (L/d)
est le parametre le plus important. Des études consacrees a la comparaison entre des farines,
des particules et des fibres ont montré que pour des facteurs de forme faibles (<10), les
renforts se comportent comme des charges, alors que dans le cas contraire, les renforts
conférent des caractéristiques mécaniques améliorées. S’agissant des effets de la taille des
particules de farine de bois, Shaler et al. [46] ont observé une meilleure résistance a la
propagation de fissures pour de plus grandes particules alors qu’au méme temps, il y avait une

diminution de la résistance a I’amorcage de fissures (la concentration des contraintes est plus
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importante). Dans une autre étude, Stark et Sanadi. [47] ont abouti a la conclusion que c’est
bien le facteur de forme qui est le paramétre prépondérant qui influence les propriétés
mécaniques. Ces résultats sont la suite des travaux de Sanadi et al. [48] ou I’on distingue les

particules, qui améliorent la rigidité, des fibres, qui améliorent la résistance mécanique.
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CHAPITRE Il

COMPOSITES HYBRIDES A
FIBRES/CHARGES VEGETALES

I11. Composites Hybrides a Fibres ou Charges Végétales

Les composites hybrides sont un cas particulier des matériaux composites dont la
phase dispersée est une combinaison d’au moins deux ou plusieurs fibres ou charges
différentes. Ce terme est également appliquée aux composites dont la phase continue est un
assemblage de plusieurs matrices [79]. Dans ce qui va suivre, nous nous intéresserons au
premier type des matériaux hybrides, dont la matrice est un polymeére et le renfort est un
assemblage de deux fibres ou charges ou encore d’une charge et de fibre, I’une d’elle est

d’origine végétale.

Beaucoup de travaux ont été mené dans ce contexte. L’aspect important de cette étude
est la connaissance du comportement de ces matériaux vis-a-vis de [’utilisation de

I’hybridation et de voir ce qui on ressort des différents travaux effectués.
I11.1. Composites hybride a matrice polypropyléne

La premiére étude abordée, est celle de SAMAL et al. [52] Les auteurs ont élaborés des
composites hybrides a base de polypropyléne renforcé par des fibres de bambou et des
fibres de verre. Pour cela, ils ont utilisés une extrudeuse a double vis contre-rotative puis
un moulage par injection. Le polypropyléne greffé¢ a 1’anhydride maléique (MAPP) a été

utilisé comme agent de couplage pour améliorer I’interaction entre les fibres et la matrice.

Dans leur étude, ils ont tenté de développer un composite hybride dans lequel le
pourcentage de fibre de verre (FV) et de bambou (FB), a été vari¢ afin d’évaluer 1’effet de

I’hybridation sur les propriétés des composites.

Initialement, les auteurs ont observé que les composites contenants 30 % en masse de
fibre de bambou (FB) et un taux de 2% de PP-g-MA, présentaient des performances

mécaniques optimales en terme de module d’Young et de conservation ainsi que la
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résistance en traction. Cependant, les propriétés d’amortissement ont enregistrées une
diminution avec I’ajout des fibres de bambou et du PP-g-MA. Le remplacement de la fibre
de bambou hydrophile par des fibres de verre beaucoup plus résistantes et plus rigides a
augmenté, non seulement, les propriétés mécaniques des composites, mais a amélioré aussi
la résistance des composites a 1’absorption d’eau. Ils ont observé que l’interaction est
améliorée entre les fibres de bambou/fibre de verre et le PP aprés le traitement avec le PP-
g-MA . Ceci a été vérifié par les images MEB de la surface fracturée des composites
hybrides. En effet, ils ont indiqué que le PP-g-MA peut améliorer efficacement 1’adhésion
fibres-matrice lorsqu’il est utilis¢é a un taux optimal de 2%. L’analyse thermique par
ATG/DTG a permis aux auteurs de confirmer 1’amélioration de la stabilité¢ thermique des
composites hybrides par rapport a celle des composites élaborés uniquement par la fibre de

bambou.

Dans leur étude, BENSALAH et al. [53] se sont intéressés aux composites hybrides de
polypropyléne (PP) a base de graphite et d’argile. Ces composites ont été élaborés aussi
par extrusion bivis et moulage par injection. Les résultats ont montré que les composites a
base de graphite ou d’argile, ont d’excellentes propriétés mécaniques par rapport a la
matrice PP vierge. Par exemple, une augmentation de 50% par rapport au PP, a été
enregistrée pour le module d’Young. La présence de 20% de graphite et d’argile a
également, amélioré la stabilité thermique du polypropyléne. Ceci était reflété par

I’augmentation de 40 a 50 °C de la température maximale de décomposition.

Les composites hybrides ont montré des propriétés thermiques et de traction améliorée,
qui sont les principales propriétés requises pour les applications commerciales. Les fibres
naturelles (animale et végétale) ayant une stabilité thermique élevée, contribuent
efficacement a améliorer les performances thermiques du PP. En traction, la rigidité des
fibres contribue énormément a conférer une résistance a la traction du PP en augmentant
son module d’Young. Cependant, la présence des fibres dans le polymeére diminue son
écoulement et augmente sa viscosité, ce qui rend sa processabilité plus difficile. Il est
nécessaire de noter que ces propriétés dépendent largement du taux de charge (fibres) dans

le polymere.

En 2018, TUSNIM et al. [54] ont étudié I’effet du taux de charge sur les propriétés
mécaniques du polypropyléne renforcé par des fibres de laine et des fibres de jute. Les

propriétés mécaniques ont d’abord été étudiées en utilisant différents taux de charge (5, 10
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et 15%) dans le polymere, avec un rapport de 1:1 des deux charges fibreuses. Les
composites ont été¢ introduits dans une presse afin d’obtenir des éprouvettes destinées a la
caractérisation mécanique en traction, flexion, choc et dureté. A partir de ces essais, ils ont
observé que le composite contenant 15 % de fibres avait les meilleures propriétés. Ensuite,
deux échantillons avec un taux de 15 % en charge (le taux de charge qui a montré les
meilleures performances mécaniques) avec des rapports de fibres 1:3 et 3:1 ont été
prépares. Ceci, afin de déterminer la contribution exacte de chaque charge dans
I’amélioration des propriétés mécaniques du composite. Au cours des essais
susmentionnés, il a été révélé que 1’échantillon de laine et de fibre de jute au rapport 1:3
avait les meilleures propriétés. Ceci les a menés a conclure que la la fibre de jute possede

des propriétés mécaniques plus élevées que celles de la fibre de laine.

GUNTURU et al. [55] ont également étudié des composites hybrides a matrice PP, mais
renforcé avec des fibres de banane/coco (B/C), afin développer un composite hybride

combinant de bonnes propriétés mécaniques, économiques et une légerete.

Bien que les propriétés mécaniques des composites hybrides aient été améliorées par la
présence des deux fibres, les fibres de banane ont montré une contribution plus prononcée.
Il s’est avéré que le taux des fibres des bananes, leur orientation ainsi que leur longueur,
sont des facteurs importants dans 1’amélioration et le contrdle des propriétés mécaniques
du composite hybride. En outre, la mauvaise orientation de la fibre de coco et le
pourcentage de lignine dans sa composition, conduit a une nette réduction des propriétés

mécaniques du composite hybride.

Les propriétés mécaniques des composites hybrides PP renforcé de fibres B/C dépendent
principalement du rapport d’aspect des fibres, de l’orientation des fibres et de leur
distribution. La résistance a la traction maximale a été observée avec 20% de la fibre de
banane et la résistance minimale a été enregistrée avec 5 % de la fibre de banane et 15 %

de la fibre de coco.

Une étude similaire a été réalisée par ANSHIDA et al. [64] sur des composites hybrides a
fibres courtes de banane / verre et a base de polystyréne. Lorsque la teneur en fibres de
banane a été¢ maintenue constante a 20% volumique, I’augmentation du taux volumique de
fibres de verre a entrainé une amélioration des performances mécaniques de traction et en
flexion, contrairement a l'allongement a la rupture qui a diminué. Les résultats ont montré

que le renforcement hybride de leur composite a non seulement amélioré les propriétés en
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traction mais il a également une réduction du colt du matériau final.

UAWONGSUWAN et al. [56] ont étudié I’effet de la taille et de la forme de la fibre de
jute (FJ) sur les propriétés mécaniques des composites hybrides de polypropyléne (PP)
renforcé de fibre de verre/jute préparés par moulage par injection. Les résultats de cette
étude ont conclus que :

Les propriétés mécaniques des composites FJ/PP dépendent, principalement, du rapport de
forme des fibres de jute, de leur orientation ainsi que leur distribution. L’utilisation de
fibres plus longues entraine une rigidité élevée et une résistance au choc élevée.
Cependant, le faisceau de fibres plus long affecte par conséquent la distribution et
I’efficacité d’orientation de la fibre de jute, ce qui entraine une réduction de la résistance a
la traction.

L’incorporation de 10 % en poids de fibres de verre améliore les propriétés mécaniques
des composites hybrides de polypropyléne renforcé de fibres de jute. Bien que les
propriétés mécaniques des composites hybrides soient influencées par les fibres de verre et
de jute, les caracteristiques de la fibre de verre telle que 1’orientation et la longueur, la
rendent plus résistante. Cette étude, eégalement, rejoint la précédente dans le fait que ces
caracteristiques, sont les principaux facteurs qui controle les propriétés mecaniques des
composites hybrides. Néanmoins, la mauvaise orientation de la fibre de jute et son
agrégation a conduit a la réduction des propriétés mécaniques de ces composites hybrides.

Tous ces reésultats indiquent que les composites hybrides PP/FV/FJ, moulée par

injection, améliorent les performances des composites de fibres naturelles.

Dans une étude ultérieure réalisée en 2020, TUSNIM et al. [57] se sont intéressés a la
préparation d’un composite hybride renforcé par la fibre de jute (FJ) et de laine (FL) dans
une matrice de polypropylene (PP). Dans cette étude, la fibre de jute a été traitée
chimiquement avec du NaOH a 5 % et du sel de diazonium dans des milieux alcalins,
acides et neutres pour accroitre la compatibilité des fibres avec la matrice de PP. Le taux
total en fibres de jute et de laine a été fixé a 15 % en poids, avec un rapport de 3:1. Des
fibres de jute traitées et non traitées ont été utilisées pendant la préparation du composite.
Cing pour cent du traitement au NaOH a réduit les groupements hydroxyles présents sur la
surface de la fibre de jute, tandis que le traitement au sel de diazonium a converti le

groupement hydroxyle en groupement diazo.
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La caractérisation des composites hybrides PP/ FL/FJ traitée au sel de diazonium dans un
milieu neutre présentaient de meilleures propriétés mécaniques (module d’Young,
résistance en traction, résistance en flexion, dureté), une stabilité thermique et une plus

faible absorption d’eau parmi tous les composites préparés.

SUHARA et al. [68, 69] s’est concentré sur ’influence de 1’hybridation par les fibres
courtes chanvre-verre, sur la capacité d'absorption d'eau des composites hybrides a matrice
polypropyléne (PP). Les résultats qu’ils ont obtenus ont démontré que I’hybridation
chanvre-verre a amélioré de facon significative la résistance a 1’absorption d’eau. En effet,
I'incorporation de 5% et 15% de fibres de verre a diminué le taux d’absorption d’eau a
saturation des composites hybrides d’environ, respectivement, 10% et 40%.

L’effet combiné de 1’eau et de la température sur les composites hybrides PP/Bambou-
verre a été aussi étudié par MOE et LIAO [74]. IIs ont montré que I’hybridation améliore

la résistance a I’absorption d’eau du matériau sous I’effet de température.

LE QUAN NGOC TRAN. [81] se sont intéressés au comportement de traction des
composites hybrides cette fois-ci structuraux mais toujours a matrice PP renforcée par des
fibres de coco-bambou. Les résultats ont montré qu’avec une faible fraction de fibres de
bambou, une augmentation de la déformation a la rupture des composites hybrides a été
obtenue, ce qui peut étre attribué a la déformation élevée des fibres de coco. En
contrepartie, les fibres de bambou ont fourni une rigidité et une résistance élevées aux
composites hybrides. L’effet hybride positif est obtenu lorsqu’une faible fraction de fibres

de bambou est utilisée avec une fraction plus élevée de fibres de coco.

111.2.Composites hybride a matrice époxyde

Plusieurs autres études ont été réalisées par d’autres chercheurs, cette fois-Ci, avec
des matrices thermodurcissable. Dans ce qui suit, nous allons nous intéresser a quelques-

unes.

SCIDA et al. [58] se sont intéressés dans leur travail a I’effet de I’hybridation sur la
cinétique de diffusion et sur les propriétés mécaniques des composites hybrides lin-verre.
De ce fait, six types de stratifiés non-hybridés et hybridés, composes de 10 couches a
renfort sergé de lin, de verre et d’une résine époxyde, ont été mis en ceuvre avec différentes

séquences d’empilement en utilisant une configuration inter-couche. Ces matériaux ont été
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élaborés par thermocompression et soumis a un environnement humide. Les résultats

expérimentaux conduisent les auteurs a tirer les conclusions suivantes :

L'hybridation des fibres de lin et de verre associée a une résine époxyde a amélioré la
résistance a 1’humidité du composite a fibres de lin, en réduisant lI'absorption d'eau, le

coefficient de diffusion ainsi que le gonflement du composite hybride.

L’hybridation lin-verre a, également, entrainé une augmentation des propriétés
mécaniques des matériaux composites tels que le module d’Young (E) et la contrainte en

traction (o), du fait que les fibres de verre sont plus performantes que celles du lin.

En comparaison au composite a fibres de lin, I'hybridation lin-verre a nettement réduit
les pertes des propriétés mécaniques des matériaux hybrides aprés immersion dans 1’eau a
20°C. Pour des vieillissements a température plus €élevée (a 55°C), I’hybridation lin-verre a
présenté des effets négatifs sur la contrainte maximale des composites hybrides. Ceci est
dd a la création de contraintes de rétrécissement entre les couches de fibres de lin et de

verre liées a la différence des coefficients de dilatation des deux types de fibres.

Une étude sur des matériaux hybrides Epoxyde/kénaf-verre pour une utilisation destinée a
des pare-chocs de voiture, a été entretenue par DAVOODI et al. [59]. L’objectif principal
de leur étude etait de trouver une alternative au matériau composite a base de mats de
verre et d’une matrice thermoplastique. Les auteurs ont montré que I’hybridation a
nettement amélioré les propriétés mécaniques en traction (E et ) par rapport a celles du

composite a fibres de verre.

La méme démonstration a été reportée par une autre étude effectuée par ABDUL
KHALIL et al. [60]. Dans cette étude, les auteurs ont évalué les propriétés en traction et
au choc de composites hybrides a résine époxyde renforcée par des fibres de palmier et du
verre. L'hybridation a été effectuée par ajout des fibres de verre aux fibres de palmier.
Celle-ci a grandement contribué a 1’amélioration des performances, en traction et au choc,
du composite initialement chargé de fibres de palmier. En outre, ’amélioration de la
résistance au choc a été plus efficace lorsque les fibres de verre ont été placées a la surface

du matériau hybride.

Toujours a base de résine époxyde mais renforcée par un mélange hybride de fibres de lin
et de carbone, VALENZA et al. [65], ont investigué les propriétés mécaniques des

composites hybrides élaborés. Le carbone a été introduit sous forme de couche de tissu
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unidirectionnelle dans le composite a renfort tissé de lin destiné a des applications
structurelles. Les auteurs ont observé une amélioration considérable des propriétés
mécaniques seulement avec 1’ajout d’une seule couche externe de carbone dans le
composite hybride. Le module de flexion a augmenté de 221,7% en comparaison avec le
composite non-hybridé a fibre de lin. lls ont suggéré que les composites hybrides ainsi
préparés peuvent alors trouver plusieurs applications dans des domaines structurels comme

I’aéronautique et 1’automobile.

MUSTAPHA et al. [66] se sont intéressé aux méme composite hybride que précédemment
mais avec une architecture différente afin dévaluer les propriétés dynamiques. Les résultats
obtenus étaient en concordance avec la littérature. Les auteurs ont démontré que les
composites a fibres de lin possedent un pouvoir amortissant supérieur a celui du composite
non-hybride a fibres de carbone. En plus, les propriétés mécaniques et dynamiques des
hybrides obtenus dépendaient de la séquence d’empilement des couches de lin et de
carbone. Ceci dit, I’ajout de deux couches de lin de part et d’autre du composite hybride
améliore largement son pouvoir amortissant, mais influe négativement sur son module de

flexion.

L’influence de I’hybridation sur I’absorption d’ecau des composites hybrides bambou-
verre/époxy a été étudiée par PRADEEP et al. [70]. A partir de cette étude, ils ont
constaté que 1’augmentation de la teneur en fibres de verre réduit l'absorption d'eau du
composite hybride. En effet, les résultats ont permis de conclure que I'nybridation bambou-
verre entraine une diminution de la masse a saturation d’environ 38 % pour les composites

hybrides bambou-verre/époxy.

GUTHRIE et al. [72] ont évalué I'effet de I'nybridation des fibres unidirectionnelles de lin
avec des fibres de carbone sur 1’absorption d'eau, les propriétés mécaniques ainsi que
thermiques des composites hybrides. Au bout de 27 jours d’immersion dans I’eau a 23°C,
les résultats ont montré que I’hybridation entraine une diminution de I’absorption d’eau
d’environ 85% par rapport au composite a fibre de lin. Les couches de fibres de carbone
incorporées de part et d’autre des plis de lin augmentent la résistance a 1’absorption d’eau

du composite.

Les conclusions émises dans ces travaux précisent que les composites hybrides présentent
une meilleure stabilité mécanique et thermique, et ont le potentiel pour réduire l'utilisation

des fibres synthétiques comme renforts dans les matériaux composites.
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GUPTA. [75] a étudié le comportement dynamique et thermique du composite hybride
époxy jute/sisal.Les résultats de cette étude indiquent un effet positif de [’hybridation en
termes d’augmentation des propriétés mécaniques et thermiques dynamiques. Le module

de stockage, le module de perte et la température de transition vitreuse (T;) se sont révélés

plus élevés pour les composites hybrides ayant un pourcentage plus élevé de fibres de jute.

SAW et al. [77] ont examiné les propriétés mécaniques dynamiques par DMA de
différentes architectures de composite hybride a base de résine époxyde et de fibres de
bagasse et de coco. Ils ont conclu que le composite hybride a trois couches
(bagasse/coco/bagasse) possedait de meilleures propriétés que le composite a deux couches

(bagasses/coco).

MATTHEW CHAPMAN et al. [80] ont travaillé sur les propriétés mécaniques (choc a
faible vitesse et flexion) des composites hybrides lin-carbone/époxy comparé aux
composites non hybridé lin/époxy et carbone/époxy. Cette étude a suggéré clairement que
I’hybridation des fibres de carbone sur les composites de lin/époxy peut contribuer a une
amélioration significative de la résistance aux chocs, a la flexion et du module des
composites. Les composites hybrides présentait des caractéristiques de choc semblables a
celles des composites carbone/époxy, mais dépassant de loin les performances des
composites lin/époxy. Il a également été démontré que les fibres naturelles telles que le lin
ont également amorti la résonance harmonique (the harmonic resonance) au cours de
I’essai. Il s’agit d’une réalisation importante pour ce qui est de fournir le potentiel des
composites hybrides de fibres naturelles dans des applications semi-structurelles et
structurelles légéres.

111.3.Composites hybride a matrice polyester

Les travaux de VIJAYARANGAN et SABEEL AHMED. [61] ont porté sur I’hybridation
par I’empilement des couches des fibres de jute et de verre dans une résine polyester. Les
résultats ont permis de démontrer que l'ajout des couches de fibres de verre dans les
composites fibres de jute/polyester a amélioré les propriétés en traction, en flexion et en
cisaillement. D’autre part, la variation de la séquence d’empilement a montré un effet
important sur la contrainte en flexion et en cisaillement des composites hybrides. Le

composite hybride composé de deux couches de verre situées de part et d’autre des plis de
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jute, a formé la combinaison optimale pour avoir un bon équilibre entre les performances

mécaniques et le colt.

Les travaux de DRUMMOND et al. [62] se sont intéressés a I’étude du comportement du
composite sisal/polyester avec une hybridation en fibres de verre, sous différentes
sollicitations. Cette étude a montré que le type de la séquence d’empilement influe sur les
propriétés mécaniques des composites hybrides. En outre, I'nybridation sisal-verre a donné
des propriétés comparables a celles du composite a fibres de verre, et particulierement
concernant les valeurs du module de flexion et la résistance au choc. Une amélioration du
pouvoir amortissant des composites hybrides a été enregistrée avec I’augmentation du taux
d’hybridation par la fibre de verre. Cette méme constatation a été¢ observée par DAIANE
et al. [67] lors de I’étude du composite hybride polyester/ramie/verre. Les auteurs ont
attribué cela a I’incompatibilité des fibres de ramie et de la matrice qui engendre une

dissipation d’énergie a I’interface.

PRADEEP et al. [70] ont réalisé¢ des travaux sur 1’effet de 1’hybridation par 1’ajout des
fibres de verre a des composites bambou/polyester. La présence des fibres de verre a induit
une diminution de l'absorption d'eau par les composites. Ceci s’exprime par une diminution
de la masse a saturation d’environ 51% pour les composites hybrides bambou-

verre/polyester.

Des travaux visant a améliorer les performances mécaniques et la résistance a I’absorption
d’eau des composites a fibres courtes de banane ont ét¢ menés par ELAYAPERUMAL et
al. [71]. Les composites ont été hybridés par 1’ajout de fibres de sisal avec différentes
fractions massiques (25, 50 et 75%). L'hybridation des fibres de banane avec celles de sisal
a enregistré une amélioration a la fois des performances mécaniques (le module d’Young,
la contrainte en traction, en flexion et la résistance au choc) et la résistance a 1’absorption
d’eau. Les résultats ont montré que 1’incorporation de 50 % de fibres de sisal entraine une
augmentation de la résistance a la traction, a la flexion et au choc, respectivement,
d’environ 16 %, 4 % et 35 %. En plus, le composite hybride avec 50% de fibres de banane
et 50% de sisal, présentait une résistance optimale a I’absorption d’eau parmi les

composites hybrides étudiés.

Pour évaluer I’effet de 1’hybridation sur la durabilité des composites hybrides, SANTULLI
et al. [73] ont réalisé une étude sur composites polyester/jute-verre. Les matériaux

hybrides ont été soumis a un vieillissement hydrothermique par immersion dans 1’eau a 23,
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50 et 80 °C. Les résultats ont montré que le composite non-hybride jute/polyester immergé
a 23 °C présentait l'absorption d’eau la plus importante (47%), ceci est justifié par le
caractere hydrophile des fibres de jute. Lorsque le composite a été hybridé par 1’ajout des
fibres de verre, son absorption d’eau a été nettement réduite. Ceci s’explique par le fait que
les couches de verre ont assuré une protection des fibres de jute, réduisant ainsi

I’absorption d’eau dans les composites hybrides.

En outre, les composites hybrides ont enregistré une diminution négligeable de la
contrainte et du module en comparaison avec le composite non-hybride vieilli. Cette étude
a également souligné I’avantage de 1’hybridation des fibres naturelles avec des fibres
synthétiques dans la prolongation de la durée de vie des composites a fibres naturelles.
Cette hybridation a permis d’établir un équilibre entre les performances mécaniques et le

cout de revient, tout en veillant a I’aspect respectueux de I'environnement du composite.

SHANMUGAM et THIRUCHITRAMBALAM. [76] ont travaillé sur les composites
hybrides fibres des feuilles de palmier-jute/polyester. Ils ont indiqué que 1’hybridation par
les fibres de jute augmentait la résistance a la traction et a la flexion de, respectivement,
46 % et 56 %. Les travaux ont indiqué que la présence de la fibre de jute améliorait le

module de stockage et le module de perte.

POTHAN et al. [78] ont travaillé sur les propriétés dynamique mécanique des composites
hybrides banane/verre et des composites renforcés a la fibre de banane seule. Les travaux
ont permis de conclure que I’hybridation de la fibre de banane avec la fibre de verre a été
prouvé pour améliorer la performance mécanique et le comportement d’absorption d’eau

des composites.
111.4. Composites hybride a matrice phénolique

Une étude menée par YONGLI et al. [63] a été réalisée en trois parties en tenant compte
de:

i) 'influence de la variation de la fraction volumique en renfort unidirectionnel par des

fibres de verre sur les propriétés du composite hybride lin-verre/résine phénolique.

il) I’influence de la séquence d’empilement entre les couches de fibres de lin et les couches

de fibres de verre.
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iii) I’utilisation d’un modele basé sur la loi des mélanges, afin de prédire les propriétes en

traction des composites hybrides.

Les auteurs ont constaté que le composite a fibres de lin présentait des propriétés
mécaniques faibles en comparaison a celles du composite a fibres de verre (figure 111.1. a).
Ceci est dU au fait que les fibres de lin et les fibres de verre montrent des allongements
différents. Et il a été constaté que le matériau subit deux types de ruptures. Les auteurs ont
¢galement remarqué que 1’allongement a la rupture du matériau correspond a celui des
fibres de lin lorsque le taux de celles-ci est majoritaire. Par contre, si la fraction volumique
des fibres de verre est plus importante, les couches a fibres de lin se rompent en premier et
le composite hybride atteint la rupture finale pour un allongement a la rupture égal a celui
du composite a fibres de verre. L’allongement a la rupture des composites hybrides est une
fonction linéaire de la fraction volumique des fibres de verre (figure 111.1. b). Ils ont aussi
observé que les propriétés mécaniques des composites hybrides (et plus particulierement le
module d’Young) ont été améliorées avec 1'augmentation de la fraction volumique des
fibres de verre (figure.lll.2). D’autres résultats ont également permis de noter que la
position des couches de fibres de verre influe fortement la résistance a la traction de tous

les composites hybrides, a I’exception du module d’Young, qui reste quasiment constant.

800 16 —
- Expeniment value 137 141
>—FFRP ——6G4F g * — ROM value 48 : 7
~— 2G8F 8G2F ” - it 7
600 - | ——4G6F —— GFRP - £ 12t L2 4
c 099 7PA_—7
; E — //'/
= = 085 a1
> o
= 400 + E 08~
5 =
@* 2
=
200 + 5 04
!—
0 4 . L 3 00 - - . i
00 03 06 09 12 15 0 20 40 60 S0 100
Strain (%) Glass fiber volume content (%5)
(@) (b)

Figure 111.1. Composite hybride avec différentes séquences d’empilement : a)
courbes contrainte-déformation, b) déformation a la rupture (avec F : fibres de lin,
G : fibres de verre, ROM : loi des mélanges, le numeéro indique le nombre de
couches). [63]
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Figure 111.2. Evolution du module d’un composite hybride en fonction de la fraction

volumique des fibres de verre. [63]
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CONCLUSION GENERALE

Dans ce travail, nous nous sommes intéresses a une recherche bibliographique sur les
composites hybrides a matrice polymere et le renfort est un assemblage de deux fibres ou

charges ou encore d’une charge et de fibre, ’'une d’elles est d’origine végétales.

Une caractérisation des propriétés mécaniques en traction, flexion, ainsi que la résistance
au choc et I’absorption d’eau, ont été effectuée, par les auteurs. En plus de ¢a, le suivi de la
stabilité thermique, des propriétés d’amortissement ainsi que la durabilité de certains
composites hybrides a été réalisé par certains auteurs afin élucider le pouvoir d’hybridation

sur le comportement de ces composites structurés ou non.
L’ensemble des résultats a montré que:

> Les propriétés mécaniques telles que le module d’Young, la résistance en traction, la
résistance en flexion, la résistance au choc et la dureté des composites hybrides sont
améliorés pour les différents systémes étudiés, en particulier, pour 1’hybridation avec
des fibres inorganiques. Pour les fibres naturelles, il existe un rapport optimal
dépendant de la composition de ces fibres.

> Les fibres naturelles (animale et végétale) et inorganiques (Fibre de verre) ayant une
stabilité thermique élevée, ont contribué efficacement a I’amélioration de la stabilité

thermique des composites hybrides concernés.

» [D’hybridation a amélioré la résistance a 1’absorption d’eau de tous les systémes
composites hybrides étudi€s, et certain d’eux méme apres exposition au vieillissement

hydrothermique a hautes températures (50, 80 °C).

» L’hybridation a contribué¢ a la réduction du coit du matériau final lors de la
substitution des fibres synthétiques par les fibres végétales. Par contre, 1’hybridation
des fibres naturelles avec des fibres synthétiques améliore les performances et
prolonge la durée de vie des composites a fibres naturelles. Cette hybridation a permis
d’établir un équilibre entre les performances mécaniques et le colit de revient, tout en

veillant a I’aspect respectueux de I'environnement du composite.

» De meilleures performances sont aussi obtenues, pour les composites hybrides
structurés, et ceci dépendamment, de I’orientation, la longueur et le taux des fibres

ainsi que 1’empilement et I’architecture des renforts.
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L’hybridation des matériaux composites est I’un des moyens permettant 1’adaptation
des propriétés composites en fonction de la structure désirée tout en optimisant le rapport

colt/performance et respect de I’environnement.
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