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I ntroduction

Les composites qui sont définis comme une combinaison entre un polymere et un renfort
représentent une nouvelle classe de matériaux aux propriétés améliorées. Par ailleurs, la
fabrication des renforts synthétiques demande beaucoup d énergies et ce type de renforts a des
limites environnementales. Elles ne sont ni naturelles ni renouvelables. Pour ces différentes
raisons, depuis plusieurs années, des chercheurs et des industriels ont commencé a chercher
d’autres ressources afin de remplacer une partie des fibres conventionnelles par des fibres
naturelles. Le remplacement de fibres artificielles par de nouvelles fibres naturelles fait partie de
la protection de I’ environnement et du développement durable [1-7].

Les fibres naturelles végétales sont de plus en plus éudiées et employées comme renforts
des matériaux composites. L’ Algérie dispose de réserves importantes de fibres végétales (fibres
d'ortie, fibres de diss, fibres d’'afa, etc.), cela permet non seulement la valorisation de ressources
locales mais aussi le développement de matériaux et de technologies prenant en compte la
protection de I’ environnement. Au cours de ces derniéresannées, |'intérét pour les fibres d'ortie
croit de facon exponentielle, ces fibres ont montré des propriétés mécaniques intéressantes et
comparables a celles des fibres artificielles.

Un des principaux chalenges dans le développement des matériaux composites est de
substituer les matrices issues de ressources non renouvelables par des plastiques biosourcés et
biodégradables. Le recours au bioplastique prend une place de plus en plus importante. Le PLA
avec ses propriétés rhéologiques, propriétés mécaniques et thermiques remarquablesest un des
candidats hautement potentiels a utiliser comme matrice dans les mélanges biocomposites [1].

Ce manuscrit constitue une recherche bibliographique qui traiteessentiellement les
matériaux biocomposites a matrices biopolymeres renforcés par des fibres végétales. Cette revue
bibliographique se subdivise en deux chapitres:

Le premier chapitre traite essentiellement les matériaux biopolymeéres et les fibres
végétales. En premier lieu, nous proposons un rappel sur les biopolymeres, en particulier le PLA:
on rappellera quelques définitions, les propriétés des biopolymeres et leurs différents domaines
applications. Nous exposons dans une seconde partie, les fibres vegétales en général et les
fibresd'ortie en particulier : leur structure chimique et morphologique, leurs propriétés d’ usage

et les différentes techniques d extraction de cesfibres a partir de la plante.
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Le deuxieme chapitre est une synthése bibliographique sur les matériaux biocomposites
renforcés par des fibres végétales. La premiére partie est un bref rappe sur les matériaux
biocomposites. Les différentes techniques de caractérisation et de mise en ceuvre de ces
matériaux biocomposites seront présentées, ains que leurs domaines d' applications. Ensuite,
nous présentons une bréve synthese de quelques résultats obtenus dans la littérature en ce qui
concerne les propriétés de matériaux biocomposites a base de PLA et fibres végétales. Nous
terminons en fin par un rappel bibliographique sur quelques travaux consacrés aux matériaux

biocomposites PLA /fibres d'ortie.Une conclusion cl6turera notre manuscrit.




Chapitrel

Etat del’art : Biopolymeéres et fibres végétales

|.1. Biopolymeres
|.1.1. Définition du biopolymeére

Le terme biopolymere englobe aujourd’hui a la fois des polyméres « issus de
ressources renouvelables » et des polymeres dits « biodégradables ». Le premier aspect est
défini par une norme (ASTM, 2005). Cette derniére est basée sur une méthode de mesure du
taux de carbone issu de la biomasse. Les termes « biosourcé », ou « issu de ressources
naturelles », ou encore « issu de ressources renouvelables » s appliquent aux polymeres dont
la majorité des constituants proviennent de la biomasse. La source peut étre végétale ou
animale. Ce terme s applique aussi bien aux polymeres directement extraits de la biomasse
(amidon, chitine, PHA) gu’ a ceux obtenus par polymérisation d’un monomere naturel (PLA).
Les polymeres biodégradables sont définis comme étant des matériaux aptes a subir une
décomposition par des organismes biologiques (bactéries, champignons...), dans un

environnement favorables tels que I” humidité, le pH, latempérature... [3].

|.1.2. Production des biopolymeéres
L es biopolymeres constituent une bonne alternative en vue de remplacer les plastiques
conventionnels par des matériaux capables de se dégrader apres leur utilisation sans aboutir a

une augmentation de lateneur en CO, atmosphérique.

Figurel.l: Capacité de production mondiale des bioplastiques[4].
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Les biopolymeres constituent donc un domaine en plein essor, comme en témoigne
I’augmentation de leur capacité de production (figure I.1).La capacité de production des
bioplastiques a I'échelle mondiale devrait passer d'environ 4,1 million de tonnes en 2016 a

approximativement 6,1 millions de tonnes en 2021.

1.1.3. Classification des polymer es biodégradables

Parmi les polyméres biodégradables, nous pouvons distinguer deux groupes classés

selon leur origine (naturelle ou synthétiques) : les agro-polymeéres et les biopolymeres.
Les agro-polymeres sont issus de la biomasse et de ses dérivés, donc directement de la nature,
alors que les biopolymeressont des polyesters obtenus par fermentation, tels que les
polyhydroxyal canoates (PHA), ou par synthése de monomeres issus de |a biomasse, polyacide
lactiqgue (PLA), ou issus de ressources fossiles, polycaprolactone (PCL), polyesteramides
(PEA) [5].

En regle générale, les produits issus de la nature se dégradent beaucoup plus
rapidement que ceux provenant de la pétrochimie, mais ne permettent pas de couvrir
I”’ensemble des applications. 1l est alors apparu indispensable de s intéresser et de synthétiser
de nouveaux polymeres biodégradables capables de remplacer a terme la plupart des

matériaux actuellement utilisés.
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Figurel.2: Classification des polymeéres biodégradables [5].




Dans ce mémoire, nous nous sommes focalisés uniquement a la présentation des
polymeéres biodégradables issus de la biotechnologie (synthétises a partir de monomeres

renouvelables) tels que les polylactides.

1.1.3.1. Polyacide lactique (polylactide)

Le polyacide lactique, auss dénommé polylactide (PLA), est un polymere issus de
ressources renouvelables, provenant de l'estérification de l'acide lactique obtenu par
fermentation bactérienne de I'amidon ou synthése chimique. C'est un polyester aliphatique
synthétisé généralement soit par condensation a partir d’un a-hydroxy acide (I’acide lactique),
soit par polymérisation par ouverture de cycle, a partir d'un monomere le lactide,dimere

cyclique de I’ acide lactique.

Figurel.3: Structure chimique du polyacide lactique

Il existe plusieurs formes du PLA; notamment, poly (L-lactide) (PLLA) a une
cristallinité d’environ 37 % poly (D-lactide) (PDLA) et poly (DL-lactide) (PDLLA).Le
PLLA correspond a un composeé hautement cristallin alors que le mélange desisoméres D et L
conduit a un polymeére amorphe, les unités D et L étant distribué au hasard tout au long de la
chaine du polymere. Tandis que le PDLA est compléetement amorphe [6].

L’intérét principal du PLA réside dans la disponibilité et le colt faible de I'acide
lactiqgue. Désormais disponible a I'échelle commerciale, il est fabriqué par différentes
compagnies sous différentes appellations.ll est connu pour sa biodégradabilité et sa
biocompatibilité.

Ses propriétés mécaniques sont proches de celles du polystyréne et du polyéthylene
téréphtalate (Tableau 1.1)




Tableau 1.1: Comparaison des propriétés du PLA avec celles de polymeéres synthétiques

d’ originefossile[7].

Propriétés PLA PS PET
Masse volumique (kg/m®) 1,25 1,04 1,3
Température de fusion (°C) 170 150-170 250
Température de transition vitreuse 60 100 80
O
Module (GPa) 3 3-34 24
Contrainte alarupture (MPa) 40-60 40-60 59
Déformation (%) 2,5 1-4 13-16
Biodégradable Oui non non

Le développement des matériaux a base de poly(acide lactique) PLA est des plus
révéatrices. Ces biopolyesters biodégradabl es rencontrent des applications dans des domaines
différents de type emballage alimentaire tels que les bouteilles, les barquettes salades, les
barquettes pour fruits et Iégumes et les films [8]. Pour des applications a haute valeur gjoutée,
le PLA est utilisé dans le domaine médical et pharmaceutique.

Cependant, quelques-unes de ses propriétés, telles que les propriétés de flexion, la
perméabilité aux gaz et la température de déformation thermique, sont trop faibles pour des
applications répandues. Pour atteindre un niveau de performance souhaité, il est nécessaire
d’ gjouter un renfort de type minéral (argiles, fibres de carbones, fibres de verre, etc.) ou bien
de type organique (fibres végétales).

|.2. Fibresvégétales
|.2.1.Définition delafibre végétale

Les fibres végétales sont des structures biologiques fibrillaires dont les composants
principaux sont delacellulose, d’hémicelluloses et de lalignine et en proportion relativement

réduite d’ extractibles non azoté, de matiére protéque brute, de lipide et de matiéres minérales.




A

Les proportions de ces constituants dépendent énormément de |’'espéce, de |'age et des

organes de la plante [4].
|.2.2. Classification desfibres végétales

Selon la source des organes végeétaux, les fibres végeétales peuvent étre divisées (voir
figure 1.4) enfibres de tige (kénaf, jute, lin, ramie, etc.), de feuilles (sisa, abaca, paille de
graminées, etc.), de fruits. (Noix de coco) et de graines (coton, kapok, etc.).Suivant leur
teneur en holocellulose (cellulose et hémicelluloses) et en lignine, on peut distinguer les fibres
ligneuses (dures et rigides provenant de matériels ligneux tels que bois d’ceuvre, résidus
d’industrie du bois, €etc.), les plus utilisées pour la fabrication des panneaux de particules, et
les fibres non ligneuses (douces, souples, issues de végétaux non ligneux souvent annuels

relativement moins riches en lignine tels que kénaf, chanvre, sisal, jute, lin, etc.).

Figurel.4 : Classification des différents types de fibres naturelles [6].

Selon leur longueur, les fibres végétal es peuvent étre classées en deux catégories : les
fibres longues et les fibres courtes. Les fibres longues, dites libériennes, dérivées de tiges et
d’ écorces de tiges de plantes annuelles sont douces. Par contre, les fibres longues
lignocellulosiques issues de feuilles, de tronc d’ arbres, d’ enveloppe de fruits, sont plus dures
et rigides du fait de leur richesse en lignines. Les fibres courtes ou étoupes sont des fibres

lignocellulosiques qui sont liées aux fibres longues[5].
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La plupart des fibres végétales contiennent de la lignine-cellulose, mais elles
contiennent également d'autres composants tels que I'hémicellulose, |a pectine, le bois dur, la
cendre, la silice, I'huile, la cire et d'autres solutions. Autant de choses a apprendre pour
comprendre la concentration individuelle de chacun composant si un composite de fibres
naturelles est produit, vers la suite on va présenter quelque composition de la fibre végétale
les plus commune [9].

1.2.3. Composition chimique desfibres végétales

Le composant principal de lafibre végétale est la cellulose, mais on trouve également
delalignine ainsi que I'némicellulose, les proténes et autres composants inorganiques. Cette
composition chimique dépend de la source de la fibre, des conditions de croissance, des
conditions climatiques, &ge des plantes et origine des fibres (feuilles, tige, fruit,...).

Letableau 1.2 présente la composition chimique de quelques fibres végétales [10].

Tableau |.2 : Composition chimique de quelques fibres végétales

Cellulose (%) Lignine (%) Cendre (%)
Abaca 56-53 7-9 1-3
Agave 43-62 7-9 1-3
Alfa 33-38 17-19 6-8
Chanvre 57-77 9-13 0.8
Jute 45-63 21-26 2-5
K énaf 44-72 15-19 22-23
Lin 43-47 21-23 5
Ramie 87-91

[.2.3.1. Cdlulose

La cellulose est considérée comme le polymeére renouvelable le plus abondant sur
terre. Ce matériau structuré est organisé en micro fibrilles liées les unes avec les autres pour
former des fibres de cellulose. La cellulose est un homo-polysaccharide linéaire composé

d’ unités -D-glucopyranose liées par desliaisons 3 -(1,4)-glycosuriques.

La structure chimique de la cellulose est présentée sur lafigure |1 .5[10].




Figurel .5 : Structure chimique de la cellulose

Les chaines de cellulose ont constituées des micro fibrilles (figure 1.6) considérée
commedes chaines de cristaux de cellulose liés par des domaines amorphes .par rapport aux
autres composants des fibres qui contient une structure amorphe , en effetla cellulose possede
une structure en grande partie cristalline ayant le module d’ élasticité le plus éevé.

Région cristalline Région amorphe

Microfibrilles de cellulose

Figurel.6: Morphologie d’ une micro fibrille cellulosique [11].

Les liaisons hydrogéne (figure 1.7) qui se développent entre les chaines ont une forte
densité qui est parmi les propriétés de la cellulose, La cellulose n’est pas hydrosoluble mais
est fortement hydrophilepropriété qui est a’origine, pour les fibres exploitées, de leur grand
confort en tant que fibres textiles[12].

Figurel.7 : Liaisons hydrogenes intra et intermol éculaires entre deux chaines cellulosiques
[13]




[.2.3.2. hémicellulose

A I'éat natif, la cellulose est mélangée a des hémicelluloses qui sont également des
polysaccharides, mais ramifiés et contenant des unites saccharidiques de structures
moléculaires diverses. Les hémicelluloses sont par définition les polysaccharides solubles
dans |’ eau et pouvant étre extrait de la paroi des cellules végétales par des solutions alcalines.
Ce sont des polysaccharides amorphes, de masses moléculaires plus faibles que celle de la
cellulose. Elles sont composées de sucres neutres : Xylose, arabinose, galactose, glucose,
mannose et d’'acides uroniques. Dans leur état naturel, elles ont un degré de polymérisation
compris entre 200 et 300 et leur structure dépend de I’ espece végétale. Ces hémicelluloses
ont, en effet, une structure chimique trés différente selon I’ origine végétale, le type cellulaire,
la localisation dans la paroi ou bien encore I’ &ge des tissus. Parmi les hémicelluloses les plus
communes dans la paroi des cellules du bois, se trouvent les familles des xylenes, des
mannanes et des galactanes. Ce sont des polysaccharides dont la chaine principale est

constituée respectivement de xylose, de mannose et de gal actose (figure 1.8) [14].
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Figure 1.8 : Structures chimiques des unités de base de I” hémicellulose [15].
| .2.3.3.Lignine

La lignine est un copolymére tridimensionnel complexe constitué de composés
aromatiques et aiphatiques a tres haut poids moléculaire. Elle est composée de trois unités
différentes de type phénylopropane a savoir les alcools p-coumarylique, coniférylique et
sinapylique (figure 1.9). C'est un matériau amorphe et hydrophobe de nature. Sa chimie n'a
pas encore été précisément établie, mais la plupart de ses groupes fonctionnels et les unités
structurelles de la macromol écule ont été identifiés. Elle est caractérisée par la forte teneur en

carbone mais une faible teneur en hydrogene.




La lignine confére le support structurel, I'imperméabilité et la résistance aux attaques
microbiennes, elle joue le rdle d'agent incrusté dans la matrice cellulose/hémicellulose, pour

cette raison, lalignine est souvent dénommée I'adhésif de la paroi cellulaire végétale [16]

Figure1.9: Présentation des trois unités composant lalignine [16].
|.2.3.4.Extractibles

Ce sont des matériaux qui ne forment pas la structure fondamentale au sein de la paroi
cellulaire en les comparants a la cellulose, I’hémicellulose et la lignine. Ces substances
chimiques naturelles peuvent étre enlevées ou extraites de la matiére végétale a I’aide d’'un

traitement chimique [15]

|.2.4. Microstructure desfibresvégétales

Les fibres végétales, quelle que soit leur origine ont toutes la méme structure de base
(figure 1.10). Cette structure est multicouche et possede essentiellement: Une couche
intercellulaire ou lamelle mitoyenne d’ épaisseur comprise entre 0.5 — 2 um et est composée
de substances pectiques auxquelles de la lignine peut étre goutée, elle permet de lier les
cellules les unes aux autres; Une paroi primaire : tres mince (0.03 — 0.1 um), elle est souvent
confondue avec la couche intercellulaire. Elle contient une grande quantité de lignines. Ses
micro fibrilles de celluloses enchevétrées de lignines et hémicelluloses forment un réseau
poreux; Une paroi secondaire : composée de trois couches de microfibrilles (S1, S2, S3). La
couche S1 est constituée de microfibrilles croisées, avec un angle compris entre 60° et 80° par
rapport a l'axe de la cellule. La couche S2 constitue la partie la plus volumineuse de la paroi.
Elle est composée de microfibrilles en hélice formant un angle de 5° a 50° par rapport al'axe
de la cellule. La couche S3 est constituée de microfibrilles dont I'orientation varie entre 60 et

90° par rapport al'axe delacellule. [17]
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Figurel.10 : Structure d une fibre végétale [18]

Figurel .11 : Structure d’une micro fibrille de cellulose [19].

Chague couche est donc essentiellement un matériau composite dans lequel les
microfibrilles de cellulose rigide sont noyées dans une douce matrice composée
principalement de lalignine et des hémicelluloses. L’ orientation des microfibrilles par rapport
al’axe de la cellule joue un grand réle dans les propriétés mécaniques des parois des fibres.
Plus I’angle des microfibrilles (figure 1.10) augmente, plus sa rigidité diminue, tandis que

I’ extensibilité des parois augmente. [17]
|.2.5. Extraction des fibres végétales

Le procédé d’ extraction des fibres végétal es récoltées sous forme de tige est nécessaire
afin d' éiminer les impuretés, et les extractibles comme les hémicelluloses, pectines, et la

lignine pour obtenir des fibres ultimes [20].




Les différentes techniques d’ extraction des fibres sont : le rouissage biologique, chimique et

mécanique (figure 1.11).

Techniques derouissage

Roui ssagf chimique

Rouissage biologique Enzymes Roui ssage mécanique
Rouissage al’ eau rouissage alarosée

Figurel.1l : Différentes techniques de rouissage

|.2.5.1.Rouissage biologique: est traditionnellement utilisées pour traiter les fibres
libériennes, a la fois réalisées par des micro-organismes indigenes.Se fait en deux étapes:

rouissage al’ eau et rouissage a larosée

1.2.5.1.1. Rouissage a |’eau : les tiges sont placées dans des réservoirs remplis avec de I'eau
de puits ou se dével oppe une communauté pectinol ytique pour dissoudre les extractibles.

Le rouissage al'eau produit des fibres de meilleure qualité, mais provoque la puanteur de la
fermentation par les bactéries anaérobies, |esfibres teintées de puanteur et des colts de main-
d'ceuvre élevés évacue le rouissage al'eau d'étre largement utilisé aujourd'hui. [21]
1.2.5.1.2.Rouissage a la rosée: les tiges sont éparpillées dans le champ, et relativement
long, mais fournit des fibres de qualité consiste I’ utilisation de certaines champignons comme
Pisillus afin d’ @iminées des substances non cellulosiques[ 20].

Le rouissage alarosé, bien qu'il soit largement appliqué en raison de son bon marché, souffre
de nombreux inconvénients en raison de dépendance a la météo, grande variation de la qualité
des fibres et incontrélable du processus avec un risque consequent I'endommagement des

fibres, bien que limitation des zones (figure 1.12)[22].




Figurel. 12 : Tigesdelin éparpillées dans le champ [23].

|.2.5.2.Rouissage chimique:Se fait a base des enzymes qui accélere le processus de
libération de la fibre et se base sur I'utilisation des solutions alcalines tel que: la soude
caustique, ou des acides oxaligue comme I'acide sulfurique, et |'acide oxalique en
combinaison avec un détergent pour |’ extraction des fibres. [20]

1.2.5.3.Rouissage mécanique:Le principe est d'utiliser des machines a décortiquer : le
vapocraguage, I’ammoniaque a pour but une extraction sans détérioration des substituants des
fibres végétaleg[20].

1.2.6. Applications des fibres végétales

Au début I'nomme a utilisé certains organes végétaux sous forme de fibres permettant
d'abord la fabrication de fils, ficelles et cordes (figure N°13, a, b, c), puis, gréace a des moyens
technol ogiques de plus en plus sophistiqués (tissage alamain, tricotage, tissage ala machine),

I”usage des fibres végétales s est élargie alafabrication destissus (figure N°13, d, €).

Figurel.13 : Différents usages des fibres végétales dans |e passé ; @) corde artisanale, b)

couffins artisanaux, ¢) cordes, d) tapis artisanal, €) voiles de bateaux.

Depuis I’année 2002, la production des fibres végétales a été pour la premiére fois

insuffisante pour répondre a la demande qui ne cesse d’ augmenter avec I’intérét croissant des




industriels. Ce qui n'est pas éonnant puisqu’au cours des derniéres années, les contextes
économique et environnemental ont permis I’émergence de nouveaux débouchés pour les
fibres végétales jusqu’ici cotonnées aux secteurs du papier et du textile. Les industries
montrent un intérét croissant pour ces fibres qui ne manguent pas d'atouts pour la fabrication
de matériaux composites (voir le chapitre 1) alliés aux polymeéres et trouvent de nouvelles
applications dans la plasturgie, le batiment et dans l'automobile. On trouve auss ces
composites dans I'électromeénager, les emballages, le secteur pharmaceutique, les cosmétiques
et bien d’ autres domaineg[24].

|.2.7. Avantages et inconvénients desfibres végétales

Elles présentent, toutefois, de nombreux avantages a savoir des propriétés mécaniques
proches de celles des fibres de verre (module d' Y oung) ; telle que le lin. Un recyclage facile
(combustion). En plus, les fibres végétales sont distinguées par leursfaibles colts, leurs
|égéretés, leurs disponibilités et qui sont aussi des matiéres premieres renouvelables.

En revanche, certains inconvénients peuvent étre un frein au niveau du dével oppement
industriel : une méthode de mise en ceuvre difficilement reproductible (non industrielle), des
propriétés physiques non reproductibles,la quantité et la qualité des fibres dépendent de
I’environnement et de I"humidité : 8 ou 10 % du taux d humidité. La disponibilité des
matieres est maintenant réelle, mais la trés grande diversité des sources de fibres et |e peu de
caractérisation des matieres sont encore un frein a un développement industriel de ces

matériaux [25].

1.2.8. Fibresd’ortie:
1.2.8.1. Présentation de la planted’ortie

La plante d'ortie fut I’un des premiers |égume utilisés par I'homme, et méme cultivé
dés I'age de pierre. Elle est consommée partout comme "épinard”, elle fut I’objet de
plantations au moyen age, que ce soit comme fourrage (pour le bétail) ou pour I'industrie
(textile et papier). Dans les années cinquante, elle éait présente sur les étals des marchés
européens.

Son utilisation ne s’ est pas limitée a |’ Europe, les bandel ettes entourant les momies de
L’ Egypte ancienne étaient constituées de fibres d'ortie et de la Ramie. En Europe, et
notamment en France, on confectionnait des trousseaux de linge de maison en ortie donton

trouve encore aujourd’ hui des traces. [26].
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Dans la Gréce antique, au ler siécle aprés Jésus-Christ, Diocorides et Galien en
soulignaient les propriétés diurétiques et laxatives et ont rapporté I'utilisation de I'ortie pour
traiter I'asthme et certaines maladies de larate [27]

L’ ortie est originaire de I’ Eurasie. Elle est aujourd’ hui répandue dans les zones tempérées sur
tous les continents (Passeport Santé, 2009).

L’ ortie dioique est indigene au Canada. Au Québec, on la retrouve surtout dans les
milieux habités, les lieux ouverts, les fossés et en bordure des chemins. Elle peut former des
colonies pres des maisons abandonneées.

L’ ortie dioique est une plante herbacée vivace, vigoureuse et a longue durée de vie. Sa
taille peut atteindre plus d'un métre. Les feuilles sont d'un vert frais, opposées, pétiolées,
stipulées, oveées, dentées et velues sur les deux faces. Les tiges sont plus ou moins raides,
guadrangulaires et couvertes de poils urticants. L’effet irritant de I’ortie provient de ces
derniers qui renferment de I’ acide formique. Les fleurs sont petites, unisexuées, verdatres et
disposées en grappes pendantes aux axes des feuilles, dans la partie supérieure de la tige pour
les femelles, et sous forme de chatons pour les méales. La floraison est estivale, soit de lafin
de juin jusgu'en septembre. Le systéme racinaire est composé de longs rhizomes qui
permettent a |’ ortie de se propager rapidement, jusgu’a devenir envahissante. Le fruit est un
akene rempli de minuscules graines brunétres a noirétres comme représenté da la figure
suivante (figure 1.14) [28].

Figurel.14 : Plantedel’ ortie




1.2.8.2. Présentation des différentes parties dela plante

e Tiges :Elles sont robustes, dressées (mis a part pour les stolons et rhizomes), non
ramifiées et leurcoupe transversale est quadrangulaire. Elles sont recouvertes de poils
urticants.

e Racines :L’ortie présente de longues racines et rhizomes (ce sont des tiges par leur
structure, mais vuleur disposition sous terraine on peut les considérer comme des racines
spécialisées) quipermettent de former des coloniesLes racines renferment des
polysaccharides, une lectine, de nombreux composés phénoliques,des lignanes et des
stérols.

o Feuille:

- Lateinte générale est vert sombre
- Le bord est grossierement denté
- Lafeuille est ovale-allongée, terminée en pointe
- Des poils urticants sont disposés sur la surface.
e Fleurs:
- Les fleurs sont unisexuées, tres petites et regroupées.
- Letype d’inflorescence (regroupement de fleurs) est la grappe [29].

1.2.8.3. Dénomination del’ortie
Nom vernaculaire arabe : Plusieurs appellations en arabe ont été citées par Beloued (2001)
dont parmi : Horaig, Bent en nar, Bou zegdouf.
Nom vernaculaire francais : Ortie se disait Urtica en latin, mot venant lui-méme du verbe
urere signifiant le verbe bruler faisant allusion aux piqdres brdlantes des poils (Beloued,
2001).

Le nom d’ espece dioica, dioique en francais concerne un végeétal dont les fleurs males et
femelles sont portées par des pieds différents (Vanet, 1992 ; Bertrand, 2008).
Ortie dioique, grande ortie (ortie commune, ortie vivace, ortie majeur, ortie féminine ou ortie

femelle, ortie de grain, ortie atige rouge) (Bertrand, 2008 ; Fleurtin, 2008).
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1.2.8.4. Composition chimique delafibred’ ortie

La composition chimique de la fibre d'ortie est indiquée dans le tableau 1.3.D’ apres le

tableau 1.3, on remarque que la fibre d’ortie est constituée d’ un pourcentage important en

cellulose (85 ,93%) ce qui justifié sa nature hydrophile et sa solidité

Tableau | .3 : Composition chimique de lafibre d'ortie [30].

Composant Gamme de composition
(% en poids)
Cdlulose 85,93
Hémicellulose 06,80
Lignine 07,19
Cires 00,08

1.2.8.5. Morphologie delafibre d’ortie par microcopie électronique a balayage (MEB)

Bodros et al. [31] ont étudié la morphologie des fibres d' ortie par microscopie

électronique a balayage. Les fibres d'ortie présentent une section polygonale, elles sont

assemblées en paguets a I'extérieur des tiges. Le diamétre moyen équivalent (en considérant

la section des fibres circulaire) est de 19,9 um (+4,4).

Figurel.14: Clichés MEB de Faisceau de fibres d'ortie dans unetige.
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1.2.8.6. Applicationsdel’ortie

L'ortie a une grande variété d'applications, y compris le textile et I’industrie, L'écorce
de I'ortie contient des fibres aux qualités uniques, force, douceur et |égéreté. Des molécules
extraites de I’ ortie entrent dans la composition de plusieurs shampoings antipelliculaires ou
contre les cheveux gras.On utilise aussi sa chlorophylle dans certains dentifrices.
On peut extraire des fibres a partir de la tige. Il est possible d’en faire des tissus, des
sacs...etc[29].

1.2.8.7. Vertusdel'ortie

L’ortie (Urtica dioica) est connue depuis longtemps pour ses vertus médicinales et
apai santes. D§a aumoyen &ge, on |’ utilisait contre les hémorragies et |es rhumatismes.
Elle est un reméde traditionnel utilisé depuis des années contre |'anémie et le manque
d'énergie: on dit que c'est un excellent fortifiant grace a sa haute teneur en fer et autres
minéraux. On dit auss qu'éle stimule les fonctions digestives (lourdeurs et crampes
d'estomac). La tisane d'ortie est toujours proposée par les phytothérapeutes comme remede
traditionnel pour la goutte et les rhumatismes.

Ce qui est étonnant ¢’ est que I’intégralité de la plante peut étre utilisée [29].
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Chapitrell

Etat del’art : Biocomposites a base de fibres végétales

[1.1. Définitions

Un matériau composite est un assemblage d’au moins deux matériaux de natures et de
miscibilités différentes. Chaque composite est composeé d’une matrice et d'un renfort. Le
renfort constitue |le squel ette et supporte I’ ensembl e des contraintes du composite. Les renforts
peuvent étre de quatre sortes [32-34] :

-Renfort organique (ex : fibres d’ aramide)

- Renfort minéral (ex : fibres de carbone)

- Renfort métallique (ex : fibres de bore)

- Renfort “vert” (ex : fibresd'ortie, fibres delin, fibres de chanvre)

Un biocomposite est un composite qui posséde soit une matrice biosourcée, soit des
renforts naturels, soit les deux. 1l est soit appelé “biocomposite vert” si la matrice ou le renfort
est d origine biosource, soit “biocomposite vert-vert” si les deux matériaux sont biosourceés.

La matrice garantit laliaison de I’ ensemble, protege le renfort et répartit les efforts. Les
matrices peuvent étre soit de type époxy, polyester, phénolique. L'intérét d’un composite est
la combinaison de plusieurs propriétés. En effet, chaque matériau utilise possede certaines
propriétés et |’assemblage de plusieurs matériaux permet d augmenter la diversité des
propriétés du composite (mécaniques, thermiques et chimiques). La figure 11.1 présente une

classification schématique des matériaux composites.

Figurell.1l: Classification schématique des différents types de composites.




Par ailleurs, les biocomposites sont des matériaux composites dont I'une des parties au
moins, renfort ou matrice, est issue de ressources renouvelables. Nous nous intéressons dans
ce mémoire aux biocomposites "vert-vert", autrement dit dont la composition a matrice et
renforts biosourcés : une matrice en biopolymere et un renfort en fibres naturelle végétale
[35].

I1.2. Procédés de mise en ceuvr e des composites a fibres végétales

Les procédés de mise en ceuvre des composites a renfort végétales sont en général
analogues a ceux utilisés pour les matériaux composites traditionnels. 1l existe différents types
de procédés conduisant a des pieces composites présentant des performances mécaniques
variées et fabriquées a différentes cadences de production [36-37].

Selon le procédé de mise en ceuvre choisie, qui est largement déterminée selon la nature
du polymere, sa viscosité et les contraintes thermiques et mécaniques. La faible stabilité
thermique des fibres naturelles aux températures de mise en forme des polyméres demande
une attention particuliere. Les fibres végeétales sont particuliérement sensibles alatempérature
mais aussi aux temps auxquelles les matériaux sont soumis. Il existe plusieurs procédés pour
élaborer et mettre en forme les composites qui sont : I'extrusion, trés utilisée avec les
thermoplastiques ; I'imprégnation, utilisée souvent avec lestissus et lesfils ; le dépdt pour les
composites en sandwichs. Les procédés de mise en ceuvre des composites sont souvent suivis
d’un moulage qui détermine les formes du matériau composite. Pour les biocomposites, les
techniques de transformation les plus utilisées sont |’ extrusion mono ou bivis, le mélangeur

interne, lacompression et |le moulage par injection

L'usage de fibres végétales pour les biocomposites se compose de deux étapes : le
compoundage de la fibre avec le polymeére dans un premier temps, puis |'étape de mise en
forme du composite proprement dit par injection ou par extrusion dans un second temps. Les
techniques de mise en ceuvre des composites a fibres permettent des cadences de production

tres élevées grace a des temps de cycle courts et une automatisation des procédés.
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Figurell.2 : Etape de compoundage de lafibre et du polymére puis injection du compound

dans un moule.

Le compoundage permet dobtenir un semi-produit le plus homogene possible,
I'introduction de la matrice et des fibres peut se faire dans |la méme trémie ou séparément. La
matrice est généralement introduite en début de vis pour permettre une fusion optimale, les
fibres étant ensuite gjoutées au méme niveau ou en plusieurs points répartis sur la longueur de
la vis pour permettre d'atteindre des taux volumiques plus élevés et limiter leur dégradation.
Lavis amene ensuite la matiére homogénéisée atravers lafiliére, cette derniere pouvant avoir
un profil précis (extrusion), ou aors de forme cylindrique afin de fabriquer des joncs qui
seront ensuite granulés. Les principaux réglages d'un procédé de compoundage sont la
température du fourreau et de lafiliére, ainsi que la vitesse de rotation de la vis et du banc de

tirage qui permet d'gjuster les sections des piéces formées.

Figurell.3: Schéma de principe d'une ligne de compoundage-extrusion.

L'injection fait partie des procédés a grande cadence, dans le milieu de plasturgie et des
composites. La matiere est introduite tout d'abord dans la trémie puis fondue dans la vis
thermo-régulé .Ensuite lorsqu'une certaine quantité de matiére fondue arrive en bout de vis, la
rotation de la vis est arrétée puis cette derniére va pousser et injecter la matiére fondue dans
un moule par la buse d'injection. Enfin, une fois la piéce injectée refroidie, le moule est ouvert

puis lapiéceinjectee.
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Figurell.4: Schémad’une presse ainjecter

[1.3. Interface fibres végétalessmatrice

Le principal verrou a I’ utilisation des fibres végétales dans les applications composites
est leur faible interface fibres/matrice qui est due a la nature hydrophile et polaire intrinséque
des fibres végétales. Ainsi, elles ne sont pas ou peu compatibles avec la plupart des matrices
polymeéres (qui sont apolaires). L’amélioration de la compatibilité fibre/matrice fait |’ objet
d’une littérature prolifique. Diverses stratégies de traitement des fibres ou de la matrice par
des voies chimiques ou physiques sont développées [38-40]. Concernant le traitement des
fibres naturelles, la présence de groupes hydroxyles (OH) a leur surface constitue un site
réactif d’intérét pour différents types de réactions. Ainsi, partant de ce principe, il existe des
traitements modifiants la structure interne de la fibre, des traitements améiorant
I”hydrophobie et des traitements introduisant des agents de couplage en surface. Ceux-ci ont
pour objectifs d’améliorer les propriétés mécaniques et la durabilité des biocomposites.
Concernant I’amélioration de I’hydrophobie, I’acétylation est une solution qui consiste a
remplacer les groupements hydroxyles (OH) par des groupements acétyles (CH3COQ)). Les
agents de couplage sont également une voie tres étudiée et consistent a créer des greffages
entre fibres et matrice. L’interface fibre/matrice est une zone d'interactions physico-
chimiques entre les fibres et la matrice qui influe sur les propriétés mécaniques des matériaux
composites. La bonne dispersion des fibres au sein de la matrice est un premier éément
important pour |’obtention d'un matériau homogéne. Par ailleurs, la quaité de I’adhésion

fibre/matrice doit étre contrdlée car de cette derniére dépend la gestion des contraintes au sein
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du matériau et donc ses performances mécaniques. En effet, il est essentiel que I'adhésion
fibre/matrice soit bonne pour que la matrice puisse transmettre efficacement les contraintes
gu’ elle subit au renfort. Classiquement la qualité de I’ adhésion fibre/matrice est contrdlée par
microscopie. En observant les zones de fractures des composites, il est possible d’ évaluer
I'interface fibre/matrice en fonction du profil observé. Les clichés présentés en figure I1.5sont

obtenus pour deux matériaux composites avec une bonne et mauvaise interface.

Figurell.5: Interface fibre/matrice dans un composite.

I1.4. Influencedelatailledesfibres

Lataille de renforts influence les propriétés des matériaux composites. Gonzalez et al.
[10], ont mené une éude sur I'influence de la taille des fibres de bambou sur les propriétés
des composites a matrice PLA (polyacide lactique). Le module éastique et la résistance en
traction sont légerement supérieurs pour les composites renforcés par les fibres de taille
comprise entre 0,15 et 0,5 mm. La déformation a rupture est identique pour les composites
avec des fibres de taille comprise entre 0,15 et 0,5 mm et ceux avec fibres de taille variant
entre 0,5et 1 mm. Par contre, la résistance a I'impact et la reprise en eau sont plus élevées

pour les composites afibres de taille entre 0,5 et 1 mm [41].
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[1.5. Influence du taux derenfort

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

Klason et a.[42] 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
ligno-cellulosiques a aussi pour conséquence directe, la multiplication des problémes liés a

I’ usage d’ un matériau biologique hygroscopique et putrescible.
[1.6. Influence del’orientation et dela dispersion du renfort

Il est évident que la dispersion du renfort qui conduit a un mélange plus ou moins intime
des composants est un parametre qui influence les propriétés physico-mécaniques du
composite. En effet les particules ou renforts ont tendance a se regrouper et a s’ agglomérer ce
gui crée des défauts. L’ orientation des fibres génére une anisotropie, qui détermine des axes
forts, pour le matériau, selon lesquels les fibres seront sollicitées longitudinalement (direction
laplus résistante de lafibre).

Klason et a. [42] ont étudié a |’aide de deux extrudeuses le role de la dispersion des
renforts (farines, fibres). Les deux types de mélanges ont été réalisés afin de déterminer
I’importance du ratio géométrique et de |I’homogénéisation du mélange. Les résultats
montrent que I’amélioration du processus de mélange permet une augmentation du module

d éadticité et de I’ éongation ala rupture supérieure a 10%.
[1.7. Influence de I’humidité

Le séchage des fibres végétales avant renforcement est une opération importante car
I’ eau présente a la surface de la fibre agit comme un agent de détérioration de I’ adhérence a
I'interface fibre/matrice. Cet aspect est d' autant plus important que des vides ou pores
naissent dans la matrice pendant la polymérisation. La plupart des résines thermodurcissables
ont une température de polymérisation supérieure a 100 ‘C, celles des thermoplastiques se

situent bien au-dessus de latempérature de vaporisation de |’ eaw.
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Pour les composites jute/époxyde par exemple, la résistance a la traction des fibres
préalablement séchées a 1% d humidité augmente d’ environ 10% comparée a celle des fibres

faiblement séchées & 10% (poids) d’ humidité.
[1.8. Techniques de caractérisation des biocomposites

D'apres nos recherches bibliographiques, il existe différents techniques de
caractérisation des propriétés de matériaux biocomposites [43-46].

Les techniques microscopiques nous renseignent sur la nature physique de I’ adhésion.
lIS agit, pour partie, d'imagerie de |’ interface (MEB, microscopie par fluorescence ou optique,
microscopie a force atomique AFM). La microscopie éectronique est suffisamment puissante
pour permettre une observation détaillée des fibres, de leur surface, de leur paroi, ainsi que de
lamorphologie de I’ interface avec une trés grande résolution.

Figurell.6: MEB modele Joé JSM-6031.

D’ autres techniques de caractérisation peuvent étre utilisées pour évaluer les propriétés
d’interfaces. Par exemple, les techniques spectroscopiques (spectroscopie de photoélectrons
X) donnent davantage d’ informations sur la nature ou la composition chimique a I’ interface
En outre, la caractérisation des liaisons a I’ interface peut aussi s effectuer via des techniques
plus spécifiques comme la mesure de I’ angle de contact. Dans ce cas particulier, il s agit de
techniques de caractérisation de surface, pas d' interface.

En fin, les analyses meécaniques (essais de traction, flexion, choc, etc.),
thermiques(DSC, ATG), thermomécaniques (DMA) et mesures rhéologiques sont aussi
précieuses en ce qui concerne I’ évaluation des performances de biocomposites et pour donner

des informations qualitatives sur des phénomeénes d’ interface.




Figurell.7 : Image du DMA detype TA Instruments DMA?2980 (a) et Calorimetre
différentiel a balayage (DSC) 822 METTLER (b).
[1.9. Domaine d’ application des biocomposites a fibres végétales
Les biocomposites présentent de nombreux avantages faisant d’eux des matériaux innovants
de choix. En effet, au de-la de leur caractéres bio-sourcés et biodégradables, leur |égereté,
faible colt de production ainsi que leurs propriétés mécaniques modulables leur permettent de
conquérir plusieurs secteurs d’ application. Le batiment, le biomédical, I’ automobile ou encore

I’industrie de |I’emballage en sont des exemples (figure 11. 8) [32-34].

Figurell. 8 : Exemples d'applications des biocomposites, () : emballage alimentaire, (b) :
valise, () : lunettes, (d) : panneaux de portieres de voitures, (€) : lavabo.
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[1.10. Propriétés des biocomposites a matrice PLA et fibresvégétales

L'addition des fibres végétales a une matrice PLA affecte significativement les diverses
propriétés physiques des matériaux biocomposites. La plupart des recherches dans la
littérature S'intéressent a I’éude des performances mécaniques, la stabilité thermique, la

cristallinité et les propriétés rhéologiques.

[1.10.1. Propriétés mécaniques

Oksman et a. [54] ont étudié I'effet de I'gout des fibres de lin dans le PLA. Une
extrudeuse bivis a été utilisée pour disperser les mélanges contenant jusgu’ au 40% en masse
de fibres suivi par une opération de mise en forme a I’ aide du moulage par compression. Les
auteurs ont démontré que la rigidité en flexion du PLA a augmenté de 3,4 a 8,4 GPa avec
I’gjout de 30 (% m) de fibres de lin (figure 11.9). Le composite de PLA/fibres de lin possede
une résistance a la traction 50% plus élevée que celle des composites de polypropyleneffibres
de lin qui sont habituellement employés dans plusieurs applications industrielles tel que
I'industrie automobile. L'é&ude au MEB a démontré une bonne dispersion et orientation des
fibres de lin dans la matrice PLA ce qui explique I’amélioration des propriétés mécaniques.
Mais, |I’adhésion inter-faciale fibre/polymere n’ était pas excellente et doit étre améliorée afin

d’ optimiser les propriétés mécaniques des biocomposites.

Figurell.9: Modules de traction des composites PLA/lin par rapport au PP/lin [54].




A.K. Bledzki et a [55] se sont proposé dans leur article de suivre les propriétés
mécaniques de biocomposites élaborés a base de PLA renforcées de fibres de cellulose, de
jute et d’'abaca dans les deux cas. Ils ont comparé leurs résultats avec ceux obtenus pour un
biocomposite a base de PHBV et PP renforcé aux mémes fibres.

L’ évauation de leurs performances s est faite par des tests de traction et de choc. Les
biocomposites a base de PLA et de PHBV ont présenté des performances similaires a celles
du biocomposite a base de PP. En effet, les résistances a la traction et au choc ont éé
améliorées de plus 50% et 250% respectivement. Les fibres de cellulose ont apporté le

meilleur renfort comparées aux autres fibres.

[1.10.2. Propriétésthermiques

Pan et a. [56] ont étudie |’ effet de |’ gjout des fibres courtes de kénaf a des teneurs de 0,
10, 20, et 30% en masse a une matrice biopolyester poly-L-lactide (PLLA). Les propriétés
thermiques des biocomposites ont é&é examinées par différents techniques (DSC, ATG et
microscopie optique a lumiére polarisée). L’ étude de la cristallisation isotherme en DSC a
demontré que la température de transition vitreuse (T4) ne change pas aprés |’ gjout des fibres
de kénaf mais que latempérature de fusion (T¢) augmente |égéerement et que la température de
cristalisation (T¢) augmente significativement avec I’ augmentation du taux de fibres dans le
composite Le taux de cristallisation est supérieur a celui de la matrice pure. Pour la cinétique
de cristallisation isotherme, les auteurs ont montré que le temps de demi-cristallisation
diminue significativement en présence des fibres. En effet, avec I'gjout de 30% de fibres de
kénaf, les temps de demi-cristallisation isotherme a 120°C et 140°C diminuent respectivement
de 46,5% et 28,1% par rapport au PLLA pur. Par microscopie optique alumiére polarisée, les
auteurs ont confirmé que I'gout de fibres naturelles augmente la densité de nucléation et
diminue considérablement la taille des sphérolites, ce qui prouve que les fibres de kénaf ont un
fort effet nucléant sur la matrice PLLA. En ce qui concerne, |’ étude de la stabilité thermique par
ATG, les auteurs ont montré que la stabilité thermique des biocomposites diminue en
comparaison avec le PLLA pur d'autant plus que la teneur en fibres contenue dans le matériau

composite augmente.
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Tableau |1.2: Propriétés thermiques des biocomposites a base de PLLA/kénaf [56].

Echantillons Tg(°C) | Tc(°C) | AHc(J/g PLLA) | Tm(°C) | AHm(J/g PLLA) | Xc(%)
PLLA 58,4 97,7 -16,6 1696 |43,1 53,0
PLLA/KF (90/10) |58,2 1014 |-37,5 170,2 |47,2 58,1
PLLA/KF (80/20) |58,3 |102,6 |[-385 170,3 |46,3 56,9
PLLA/KF (70/30) |585 |103,2 (-36,9 170,6 |44,5 54,27

Les auteurs ont également montré par ATG que la stabilité thermique des biocomposites

diminue en comparaison avec le PLA d'autant plus que la teneur en fibres contenue dans le

matériau biocomposite augmente. Par contre, la quantité de résidu augmente avec

['augmentation de lateneur en fibres (figure 11.10).
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11.10.3. Propriétésrhéologiques

Mittal et al. [57] ont examiné les propriétés rhéol ogiques des biocomposites a base de
farine de noyaux de dates et PLA al’aide d’ un rhéométre AR 2000 (TA Instruments). Il a été

démontré d’ une part, que le comportement rhéologique des biocomposites éudiés est dominé

par un comportement visqueux et d’ autre part que le module de conservation et celui de perte




augmentent en fonction du taux de charges présent dans le mélanges en passant de 0 240 % m
(figure 11.11). Dans les cas des biocomposites a base PLA et a des taux de charges élevés (30
et 40%) ces modules sont significativement plus importants pour que les autres mélanges. Les
auteurs ont expliqué ce phénoméne par la présence d agrégats de charges, ce qui a éé
confirmé par les clichés du MET ainsi que par I’ absence d’interactions entre la matrice PLA
et lafarine de noyaux de dates.

Figurell.11: Evolution du module éastique (G") et module visqueux (G") des biocomposites
PLA/fibres en fonction de lafréquence [57].

Gaudin et al.[58] ont également étudié les propriétés rhéologiques des biocomposites a
base de PLA et desfarines de bois. Les auteurs ont mis en évidence, gréce a la caractérisation
rhéologique, le caractere renforcant de ces charges en comparant la réponse viscoé astique des
biocomposites a celle de la matrice pure, une différence de plus d’'une décade sépare leurs
modules de conservation (figure 11.12).




Figurell.12 : Comparaison des courbes maitresses des matrices avec celles des mélanges
pour une température de référence : (a) 180 °C pour le PLA [58].

[1.11. Propriétés mécaniques desfibresd'orties

Le tableau I1.1 présente les propriétés mécaniques en traction de différentes fibres

vegétales (Ortie, chanvre et lin) ainsi que celles des fibres de verre E (renfort couramment

utilisé pour le renforcement de matériaux composites courants). Le tableau 11.1 illustre le

diametre moyen des fibres végétales qui varie entre 15 et 20 um. La densité d’une fibre

végétale est d’environ 1,5¢et celle d une fibre de verre de 2,54. Ce qui illustrera I’intérét des

fibres végétales pour I’ optimisation de la masse des pieces composites. Les fibres d'ortie

présentent de bonnes propriétés mécaniques. Les propriétés mécaniques moyennes des fibres

d'orties sont : module d'Young de 87 GPa, une contrainte a la rupture de 1594 MPa et un

allongement a la rupture de 2,11%. La rigidité des fibres d'ortie est supérieure a celle du

verre, justifiant leur usage pour des applications structurelles.

Tableau 1.1 : Propriétés mécaniques moyennes en traction de fibres végétales (ortie, lin,

chanvre) ainsi que celles desfibres de verre E [47-53].

variété O (um) E(MPa) o(MPa) £(%) Référence
Lin Ariane 17,8 (5,2) 58,6 (+14,2) 1496 (+325) 34 (£1,0) (Baley, 2002)
Lin Hermes 15,7 (+3,9) 76,7 (+40,8) 1795 (+1127) 2,0 (x0,7) (Charlet et al, 2007)
Lin Agatha 136 71,0 (+25) 1381 (+419) 2,1(+0,8) (Charlet et al, 2009)
Lin Electra 15,4 (+4,9) 55,3 (+25,7) 934 (+593) 2,0 (+0,5) (Bourmaud et al, 2010)
Chanvre Fedora 17 17,7 (7,6) 445 (£19,1) 788 (£307) 1,8(x0,7) (Bourmaud et al, 2009)
Chanvre Fedora 17 17,1 (+4,5) 19,6 (+14,8) 482 (+337) 3(£1,5) (Duval et a, 2010)
Ortie Urtica Doica 19,9 (+4,4) 87 (+28) 1594 (+640) 2,11 (+0,81) (Bodros et a ,2008)
Verre E 15-20 72 2200 3




[1.12. Rappés bibliographiques sur les biocomposites a base de PLA et

fibresd'ortie

En 2017, Navdeep Kumar et a. [59] ont étudié les propriétés des biocomposites a base
de PLA/fibres d'Ortie en fonction du taux de charges (0, 10, 25, et 50% en masse). D'apres les
auteurs, le module de Y oung, le module de flexion et |a résistance au choc des biocomposites
PLA/fibres d'ortie augmentent en fonction du taux de charges présent dans les biocomposites
en passant de 0 a 50 % m (Tableau 11.2). L'gjout de 50% en poids de fibres d'ortie au PLA a
engendré une amélioration remarquable du module de Young de 2,21 a 3,34 GPa. D'autre
part, la force d'impact de PLA passe de 1,95 & 28.76 KJm? en présence de 50 % en masse de
fibres. Ceci suggere que I'addition de fibres d'ortie a provoqué une nette amélioration de la
rigidité des biocomposites.

Tableau 1.2 : Propriétés mécaniques des biocomposites PLA/fibres d'Ortie [59].

Pourcentage | Densité Résistance | Allongement| Module Résistance | Résistance
enpoidsde | Kg/m? ala alarupture | deYoung | ala aux chocs
fibres traction % traction

GPa KJ/m?
d ortieet de MPa

MPa

PLA
0: 100 1066,84+15,17| 2,21+1,03 | 0,83+0,21 2,21+1,89 | 10,51+1,89| 1,95+0,02
10: 90 1046,79+17,23| 15,54+0,45| 1,42+0,06 2,37+0,05| 30,42+1,70| 4,54+0,16
25:75 1036,72+19,21| 36,70+1,30| 1,80+0,08 3,11+0,05 | 34,70+0,93| 16,54+0,42
50: 50 825,59+12,79 | 50,82+0,82 | 2,45+0,10 3,34+0,04 | 36,89+0,98| 28,76+0,77

De plus, les auteurs ont étudié la stabilité thermique des biocomposites PLA/fibres

d'ortie. Les courbes ATG illustrant les changements de perte de masse des biocompositesen
fonction du taux de charges sont représentées sur la figure 11.13.D'apres les thermogrammes
ATG, la stabilité thermique des biocomposites augmente avec |'augmentation de la teneure

des fibres d'ortie. En outre, toutes les courbes thermogravimétriques ont commencé avec une




petite perte de poids indiquant évaporation de I'humidité absorbée, suivie d'une décomposition
en une seule éape entrainant une grande perte de poids. La perte de poids initiale Sest avérée
plus faible avec le PLA et il a augmenté avec I'augmentation de la teneur en fibres d'ortie
dans les biocomposites. Les auteurs ont expliqué ce résultat comme suit, étant une fibre
naturelle, I'ortie absorbe d'humidité plus que le PLA. Ainsi, les biocomposites préparés avec
une teneur élevée en fibres d'ortie devraient entrainer une perte de masse plus élevée. Les
températures du début de décomposition sont obtenues a 313, 315, 322, 325, 327 et 329°C
pour les échantillons préparés avec 0,10, 25, 50,75 et 90% en masse de fibres d'ortie,
respectivement. Celaindique que, la décomposition initiale dans les biocomposites aeu lieu &
une température plus éevée que celle qui sest produite dans le PLA. De plus, la gamme de
températures de décomposition est éargie en présence de fibres d'ortie dans le PLA, ce qui
confirme que la dégradation est raentie. L’ gout de fibres d'ortie décale la température de
décomposition vers les grandes valeurs pour les biocomposites PLA/fibres d'ortie. Enfin, il
doit étre noté gu'une petite quantité de cendre est formee. La quantité de résidu augmente avec

['augmentation de lateneur en fibres d'ortie correspond a lateneur de lalignine de fibres.
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Figurell.13: Thermogrammes ATG des biocomposites PLA-Fibres d'Ortie [59].
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L'analyse thermomécanique dynamique (DMA) est une technique permettant d’ éudier
les propriétés viscodastiques des polymeres selon la température. La Figure 11.14 montre
['évolution du module de conservation dynamique du PLA et des biocomposites PLA/fibres
d'ortie en fonction de latempérature.

Les courbes viscoél astiques montrent différentes zones de relaxation qui sont associées
a des transitions calorimétriques avec |'augmentation de la température. Comme le montre la
Figure 11.14, le module de conservation du PLA est presque constant au-dessous de 60°C, qui
correspond a la température de transition vitreuse du PLA. A la Ty du PLA, il ya une forte
diminution du module de conservation, ce qui est un comportement attendu pour un polymere
amorphe. Les biocomposites PLA/fibres d'ortie montrent un module de conservation plus
élevé aux températures inférieures a la transition vitreuse du aors que les courbes du module
de conservation diminuent progressivement au-dela de 70°C. Cette température est associée a
la transition vitreuse de biocomposite, indiquant une augmentation de la température de
transition vitreuse du PLA en présence des fibres dortie. Au-dessous de la Ty, les
biocomposites préparés avec 25 et 50% en fibres d'ortie possedent un module de conservation
supérieur acelui du PLA.

A latempérature ambiante, le module de conservation de PLA est d'environ 2,4 GPa. |l
est intéressant de noter que I'ajout de 50% en poids de fibres d'ortie au PLA aeu pour résultat
une amélioration remarquable du module de stockage de 2,4 a4,1 GPa.

On note également qu'au-dessus de la Ty, tous les biocomposites préparés possedent un

module de conservation supérieur acelui du PLA (figure [1.14).
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Figurell.14: Evolution du module de stockage des biocomposites et du poly (acide
lactique) vierge a différentes températures [59].

La figure 11.15 montre une série dimages MEB de biocomposites PLA/fibres d'ortie
fracturés dans de I'azote liquide. On constate d'aprés les clichés MEB une homogeénéité de
répartition des fibres dans la matrice PLA a 10, 25 et 50% en masse de fibres d'ortie. Ce qui
suggére meilleure adhésion fibre/matrice. Toutefois, au-dela de 50% en poids de fibres d'ortie,
I'agglomération des fibres devient plus importante. Cela peut engendrer une diminution des
performances du matériau.




Figurell.15: Micrographies MEB des biocomposites PLA/fibres d'ortie: (a) 10 %, (b) 25 %
(c) 50% and (d) 75 % en masse defibresd'orties.

Pokhriyal et a. [60] ont rapporté une éude sur les propriétés des biocomposites
Polyester/fibres Ortie en fonction de taux de charges (0, 5, 10,15 et 20%).Des tests
d'absorption d'eau sont réalises sur les différents matériaux élaborés selon la norme ASTM D
570-98.

La Figure 11.16 montre I’ évolution du taux d’absorption d’eau des matériaux éaborés
jusgu’a la saturation en fonction du temps. Les courbes d’ absorption présentent la méme
forme typique d’un comportement Fickien : une augmentation linéaire de la masse puis une
saturation. La condition de saturation a été observeée apres 144 heures. Lafigure 11.16 montre
clairement que le taux d absorption d'eau des composites augmente avec I'augmentation du
taux de fibres. Le taux de fibre accroit la cinétique ainsi que la prise de masse a saturation.
L'augmentation du taux d'absorption des biocomposites est tres majoritairement liée au
caractere hydrophile des fibres dortie. Le polyester vierge présente un taux minimal
d'absorption d'eau de 0,58%.Un taux d'absorption maximale de 7,04% est obtenu avec le
biocomposite polyester/ 20% de fibres d'ortie. Ceci suggere que la fibre d'ortie peut influencer

I'hydrophile final du polymere et donc expliquer une variation d’ absorption d’ eau a saturation.




Figurell.16: Evolution du taux d'absorption d'eau des biocomposites a base de
polyester/fibres d'ortie [60].
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Conclusion

Lesfibres végétales présentent un certain nombre de propriétés supérieures a celles des
fibres synthétiques, ce qui engendre I'intérét des chercheurs, comme en témoigne le nombre
de publications ces dernieres années sur |e theme des composites a renfort de fibres végétales.

Ce manuscrit est une recherche bibliographique qui expose |'importance des
biocomposites a fibres végétales et en particulier les fibres d'ortie. Nous avons dévoilé dans
ce mémoire I'intérét de I’ intégration des fibres d'ortie dans une matrice biopolymere.

Compte tenu des résultats rapportés dans de mémoire en ce qui concerne les propriétés
des systemes biocomposites PLA /fibres d'ortie, nous pouvons conclure que :

v Lesfibres d'ortie présentent de bonnes propriétés mécaniques. Larigidité des fibres d'ortie
est supérieure a celle du verre.

v' L'addition de fibres d'ortie a provoqué une nette amélioration des propriétés mécaniques
et thermomécaniques des biocomposites PLA/fibres d'ortie.

v L'addition de fibres d'ortie a provoqué une amélioration de la stabilité thermique des
biocomposites PLA/fibres d'ortie.

v' L'augmentation du taux d'absorption des biocomposites PLA/fibres d'ortie est liée au

caractere hydrophile des fibres d'ortie.




Résumé

Les fibres naturelles végétales sont de plus en plus éudiées et employées comme
renforts des matériaux composites. Ces derniéres années, les fibres végétales sont utilisées
pour améliorer certaines propriétés des polymeres biodégradables afin d’ élargir leur domaine
d’ application. Ce travail porte sur une étude bibliographique sur le systéme biocomposite a
base de polylactide (PLA) renforcé par des fibres végétales (fibres d'ortie) . Les fibres d'ortie
sont disponibles en Algérie, de ressources renouvelables et présentent de bonnes propriétés
meécaniques. Les résultats rapportés en littérature ont montré que I'addition de fibres d'ortie
provoque une amélioration de la stabilité thermique, des propriétés meécaniques et
thermomécaniques des biocomposites PLA/fibres d'ortie. Cependant, plusieurs traitements a
savoir : le traitement alcalin, le traitement avec les silanes ou encore avec d' autres produits

chimiques ont été utilisés pour améliorer la compatibilité entre les deux composants.

Mots clés : Biocomposite, polylactide, biopolymere, fibres végétales, fibres d’ ortie.
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