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INTRODUCTION GENERALE

Les polymeres sont de plus en plus présents dans la vie quotidienne. De tout
temps I"’homme a cherché a les exploiter pour se nourrir, pour produire de I’ énergie,
pour construire, améliorer et agrémenter son habitat, pour se protéger et se vétir, pour
se déplacer et transporter, mais aussi pour décorer. Cependant, on les utilise rarement
seuls, mais combinés a d autres matériaux, permettant ainsi d’ associer les propriétés
de chacun. L’utilisation de matériaux composites, préférentiellement aux matériaux
traditionnel s (polymeéres, céramiques, métaux, et alliages métalliques) se justifie par de
meilleures propriétés spécifiques [1].

Pour faire valoir ces atouts et atteindre ses objectifs, I"industrie des matériaux
composites doit mieux intégrer dans sa stratégie de croissance la composante
environnementale du développement durable. Les évolutions réglementaires en termes
de recyclage, d’hygiéne et de sécurité constituent également des enjeux forts que cette
industrie doit relever pour maintenir sa croissance. C'est la raison pour laquelle
plusieurs équipes de recherche ont orienté leurs efforts sur la substitution des fibres
synthétiques telles que le carbone, le kevlar et le verre par une fibre naturelle et
biodégradable [2].

Ces derniéres années, les composites boisthermoplastique ont suscité une
attention considérable des industries du bois et du plastique a cause des nombreux
avantages qu’'ils présentent. Ces composites peuvent étre fabriqués par différents
procédés dgja utilisés dans I'industrie du plastique, ce qui présente un avantage au
niveau de la formabilité, de la production et des colts de fabrication [2]. La charge
cellulosique comme le bois, présente des caractéristiques intéressantes : elles sont peut
couteuses, renouvelables, biodégradables, non abrasives et ont des propriétés

spécifiques élevées.
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L’incorporation de matériaux cellulosiques (farine de bois) dans la matrice
polychlorure de vinyle affecte un grand nombre de propriétés. Cependant, il S est
avéré que la quaité de I'adhésion seule, ne prédomine pas les propriétés des
composites mais d’ autres facteurs rentrent également en jeu. Ces derniers sont aussi

bien affectés par lafraction, lanature ou lataille de la charge incorporée [3].

Il est logique de s attendre a ce que les propriétés des matériaux a base de
polymere chargés avec les fibres de bois soient influencées par la morphologie des
fibres [4]. Il y a cependant peu d’informations disponibles en ce qui concerne le role
de lataille des fibres dans les produits composites bois polymere (CBP). C’est dans ce
contexte que rentre ce présent travail qui consiste a étudier |’ effet de la dimension des
particules de la farine de bois ains que le taux de charge cellulosique sur les

propriétés thermiques et mécaniques des composites PV C/farine de bois.

A ce titre, les éapes principales de ce travail et par ordre chronologique
consistent a:
e Préparer lafarine de bois (Tamisage, séchage, ...€tc)
e Caractérisation physico-chimique de lafarine de bois
e Préparations des composites
e Caractérisation des composites
1) Caractérisation mécanique par (traction, duret€)
2) Caractérisation thermique (ATG, DTG)
3) Caractérisation morphologique (MEB)

Le premier chapitre est consacré a un état de I'art dans le domaine des
composites, avec présentation générale de I’ évolution des matiéres plastiques ainsi des

généralités sur les matériaux composites a fibres végétales.

Le deuxieme chapitre résume quelques rappels bibliographiques sur les travaux

relatifs aux composites polymere/charge cellulosique.
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Le troisieme chapitre constitue la partie expérimentale qui présente les
matériaux utilisés, la préparation des formulations PVC/FB et les différentes

techniques utilisées pour caractériser les composites.

Le dernier chapitre traitera I’ensemble des résultats obtenus et leurs
discussions.

Enfin, une conclusion générale permet de résumer les résultats des travaux
présentés et d’ ouvrir de nouvelles perspectives de dével oppement.
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SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE

CHAPITRE I
MATERIAUX COMPOSITES

Ce premier chapitre est consacré a une présentation générale de I'évolution des

matieres plastiques et aux généralités sur les matériaux composites a fibres végétal es.

.1 GENERALITES

Les matieres plastiqgues ont connu ces derniéres années un développement
conséquent touchant a tous les secteurs d’ activités industrielles. Parmi ces matériaux, les
thermoplastiques sont les plus largement utilisés en particulier les polyol éfines, comme le
polyéthylene et le polychlorure de vinyle. Ils présentent plus de 50 % de la production
mondiale du plastique comme le montre la figure 1[5]. Les bonnes propriétés d'usage de
ces thermoplastiques (Iégereté, bonnes propriétés électriques, chimiques, barriéres...)
alliées a un faible colt et une facilité de transformation en font qu'ils sont des matériaux
de choix pour diverses industries: construction, automobile, biomédical, emballage mais
également dans quelques applications de pointe comme I’ éectronique [6-8]. Toutefois,
ceci n'exclut pas leur limitation d'usage pour des applications nécessitant de grandes
performances en particulier mécaniques. Afin de remédier a ces insuffisances, une
nouvelle classe de matériaux appelée composite voit le jour, et apporte a la fois un

compromis unissant performance et cot.
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Fig. 1. Production mondiale des plastiques en 2005 [ 5] .

Bien que ces composites soient fréquemment présentés comme des matériaux
innovants, leurs apparitions remontent a tres loin. Une variété de renforts et de charges
(fibres de verre, de carbone, d'aramide, talcs, silice,...etc.) sont rgjoutés aux plastiques
(thermoplastiques ou thermodurcissables) afin dallier les qualités de I'un a l'autre et
obtenir un matériau composite aux propriétés améliorées (thermiques, mecaniques,
barriéres, ....etc.) [9, 10]. Mais ce n'est que vers les années 70 que des charges naturelles
d'origine végétale sont incorporées dans les composites et une nouvelle appellation: bio-
composites ou composites bois-polymere est donnée pour cette classe. On rapporte que
87% de ces composites utilisent de la fibre de bois ou de la farine et les 13% restant des
fibres naturelles telles que: le kenaf, le sisal, le jute...etc. Ce nouveau concept développé,
donne un aspect moderne aux composites autre que le coté technique relatif a
I'environnement. Il encourage l'utilisation de la matiere végétale en remplacement aux
charges et aux renforts inorganiques classiques présentant quelques inconvénients. Citons
a titre d'exemple, sur I'échelle technique, |'abrasion du matériel au cours de la
transformation du composite ce qui limite davantage la possibilité de recyclage.

Economiquement parlant, ces charges présentent un co(t relativement excessif.




Chapitre Matériaux Composites

L’industrie du bois-polymere est en émergence a |’ échelle internationale. Toutefois,
c'est en Amérique du nord gu’elle est la plus développée. En 2002, ce marché a atteint
680 mille tonnes ce qui représentait 775 millions de dollars [11]. Cette valeur est passee
au bout d'une année a 771 mille tonnes avec une croissance annuelle de prés de 14%
[12]. Une estimation du marché de ce composite bois-polymeére rapporte qu’en 2009 une
valeur de 900 mille tonnes sera enregistrée. Ces dix dernieres années, en Europe
également ce marché commence a évoluer avec une croissance annuelle estimée a 19%
[11]. En 2009, ce marché a atteint 220 mille tonnes avec 50 % provenant d’ Allemagne. A
I”échelle mondiale, on a estimé ce marché cette année a prés de 1,5 millions de tonnes
[13].

Les bois-polymeres se répartissent essentiellement sur quatre secteurs comme le
montre la figure 2. La construction prend le dessus avec plus de 2/3 du marché (éléments
de bardage, planches, portes et fenétres, plinthes, rampes, cl6tures, patios...€etc). Le reste
se partage entre les produits industriels et de consommations (mobiliers de jardin,
meubles, armoires, planchers, stores, palettes, produits de transbordement, revétement
des sols...etc.) et I'industrie automobile (panneaux de portes, composants de coffres
arrieres, des vide-poches, des couvercles de pneus de rechange,....etc). Mais on trouve
également quel ques applications dans les équipements et infrastructures municipales ainsi
que marines (bancs, tables de pique-nique, bordures de jardin, ponts et piéces de
bateaux...etc.).
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Fig.2: Marché de composite bois-plastique [ 13].

.2 DEFINITON ET INTERET DESCOMPOSITES

D’une maniere générale, les propriétés d' un polymere seul sont insuffisantes pour
conférer a I’objet que I’on veut fabriquer, toutes les propriétés souhaitées en terme de
rigidité, résistance mécanique, 1égéreté ou autre propriété physico-chimique, éectrique,
optique... C’est pourquoi on s oriente de plus en plus vers les matériaux composites. Un
matériau composite peut étre défini comme |’ assemblage de deux ou plusieurs matériaux,
I’assemblage final ayant des propriétés supérieures aux propriétés de chacun des
matériaux constitutifs. On appelle maintenant de fagcon courante matériaux composites
des arrangements de renforts (appelés aussi charges) qui sont noyés dans une matrice
[14].

Suivant les caractéristiques de la matrice et des renforts, on distingue généralement
deux grandes familles: les composites de grande diffusion (GD), peux onéreux, qui
occupent une large part du marché et les composites a hautes performances (HP). Ces
derniers, généralement renforcés de fibres continues de carbone ou d aramide, sont
réserveés a des secteurs de forte valeur gjoutée : aéronautique, medical, sport et loisirs
[15].
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Les matériaux composites disposent d’atout par rapport a des produits concurrents.
Ils apportent de nombreux avantages fonctionnels : |égéreté, résistance mécanique et
chimique, liberté de formes. Ils permettent d augmenter la durée de vie de certains
équipements grace a leurs propriétés mécaniques (rigidité, résistance a la fatigue), mais
aussi grace a leurs propriétés (résistances a la corrosion). lls renforcent également la
sécurité grace a une meilleure tenue aux chocs et aux feux. Ils offrent une meilleure

isolation thermique et pour certains d’ entre eux, une bonne isolation électrique [16,17].

[.2.1 Les matrices polymeres

Le rble de la matrice polymeére est de recevoir les renforts, répartir les contraintes,

apporter latenue de la structure et donner la forme désirée au composite.

On peut utiliser des polymeéres thermoplastiques ou des polymeres thermodurcissables.

Les thermoplastiques se présentent sous forme de chaines linéaires, il faut les
chauffer pour les mettre en forme et les refroidir pour les fixer. Cette opération est
réversible. Les matrices thermoplastiques ont de faibles propriétés mécaniques ; un
renforcement par |’incorporation de charge leur confere une tenue thermique et
mécanique améliorée et une bonne stabilité dimensionnelle. Les matrices les plus
courantes sont le poly (chlorure de vinyle) qui est utilisé dans la fabrication des
tuyauteries, le polyéthyléne dont on se 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 polystyrene qui intervient dans la composition des contenants

alimentaires, de lavaisselle jetable, des jouets ou des vitres.

Les thermodurcissables durcissent de facon définitive lors de leur synthese. La
transformation est donc irréversible. On trouve les résines polyester qui, associées a des
fibres de verre ont une bonne tenue a la température et aux agents chimiques, les résines
€poxy qui possedent d’ excellentes propriétés mécaniques, thermiques et chimiques, et les

résines phénoliques qui résistent bien au feu [14].
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[.2.1.1 Le Polychloruredevinyle

Dans ce présent travail nous nous sommes intéressés au polychlorure de vinyle, du
fait que c’'est un polymere trés utilisé, il vient juste aprés le polyéthyléne. C'est un
matériau particulierement apprécié dans I’ emballage alimentaire ainsi que dans le milieu
médical. |l est également utilisé dans de nombreuses autres applications industrielles
telles que la fabrication de gaines de cables, de tubes, etc. Ce matériau présente de
multiples qualités, néanmoins il est auss décrié pour deux raisons majeures:. sa
plastification et surtout son incinération. La plastification consiste a gjouter au PVC des
plastifiants qui ont une mauvaise réputation d’un point de vue environnemental, mais qui
permettent d’améliorer les caractéristiqgues mécaniques et nhotamment la souplesse du
PVC[18].

Le Polychlorure de vinyle ou chlorure de polyvinyle est un polymére
thermoplastique, connu généralement sous le sigle PV C (de I’anglais polyvinyl chloride),
il est obtenu par polymérisation des monomeres de chlorure de vinyle (CH, = CHCI)
(figure 3). Historiquement, le monomere de chlorure de vinyle est produit par réaction
entre I’ éthyléne et du chlore gazeux, mais de nos jours on peut faire réagir de I’ acétylene
avec de I’acide chlorhydrigue en présence d’ oxygéne. Le produit intermédiaire de cette
réaction, qui est le dichlorométhane, se transforme en chlorure de vinyle sous I’ effet de la
chaleur.

H H H H
\ / polymeérisation -
C=C > —F C-C 3+
/ N\ |
H Cl H
Chlorure de vinyle Polychlorure de vinyle
(PVC)

Fig.3: Réaction de synthese du PVC (polymérisation du chlorure de vinyle).
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|.2.1.2 Procédés d’ obtention du PVC

Il existe plusieurs procédés de fabrication du PV C et on peut citer :

[.2.1.2.1 Polymérisation en masse

La polymérisation se fait en présence d’'un catalyseur (peroxydes en général). Les
produits obtenus sont d’une excellente pureté, d’ une bonne transparence et font preuve
d une faible absorption d' eau [19, 20].

[.2.1.2.2 Polymérisation en émulsion

Dans ce mode de polymérisation, le polychlorure de vinyle monomere liquide est
emulsifié dans |’eau sous pression. La polymérisation est activée par des amorceurs
solubles dans I'eau. Apres séchage, on obtient des grains de PVC de 15 a 20um de
diametre. Les chaines du PV C obtenues ont un poids moléculaire bas, et la présence de

ces émulsifiants augmente I’ absorption d’ eau [19, 20].
1.2.1.2.3 Polymérisation en suspension

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

meécaniques et éectriques et son absorption en eau est trés faible [19, 20].

1.2.1.2.4 Polymérisation en solution

Elle est abandonnée, elle consiste a gouter au monomere une certaine quantité de
solvant dans lequel le polymere est insoluble, la séparation se fait par une simple
filtration [19, 20].

10
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1.2.1.3 Principaux additifs utilisés dansla transfor mation du PVC

Quelque soit la méthode de polymérisation, le PVC se présente sous forme d’ une
poudre blanche qui doit subir une gélification pour étre utilisable. On profite de cette
gélification pour gouter au PV C des stabilisants, des lubrifiants et des plastifiants.

[.2.1.3.1 Stabilisants

Exposeés a des températures élevées, a des produits oxydants ou aux rayons UV, les
matrices plastiques risquent de s abimer et de se dégrader. Les stabilisants font en sorte
que les matiéres plastiques restent stables mémes dans ces conditions. Le choix du
stabilisant dépend de I'application ainsi que des exigences techniques auxquelles le
produit doit répondre, de la Iégidation et du prix de revient. Il existe en principe deux
sortes de stabilisants, a savoir les stabilisants primaires et les co-stabilisants.

Les stabilisants primaires les plus fréguents sont des dérivés du plomb, du calcium,
de I’étain ou de zinc. Autrefois, on utilisait également le cadmium mais celui-ci a été
remplacé en raison de satoxicité. A |’ heure actuelle, on utilise également des stabilisants
organiques dans certaines applications.

Les co- stabilisants sont utilisés pour augmenter encore davantage la stabilité du
PVC. Les stabilisants sont immobilisés dans le PVC et ne se dégradent pas sous I’ effet

des facteurs climatiques (chaleur, UV, pluies,...) [21].

1.2.1.3.2 Plastifiants

Le PVC est par nature un matériau rigide. L’ gjout de plastifiants permet de le rendre
flexible. On obtient ains du PVC souple dont le champ d application est trés large :
emballages, cables, tuyaux d arrosage, jouets, ...

Les plastifiants les plus utilisés dans le PV C : sont des esters organiques a haut point
d ébullition comme les phtalates, les adipates et les organophosphates. Ceux qui sont de
loin les plus utilisés sont : le DINP (Diisononyphtalate), le DIDP (Diisodecylphtalate) et
le DEHP (Diéthylhexylphtalate), mieux connu sous le nom de DOP (Dioctylphtalate)
[21].

11
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[.2.1.3.3 Pigments

Gréce a I'gout de pigments, on peut obtenir des matieres plastiques dans
pratiquement tous les coloris. Beaucoup de pigments traditionnels pour matiéere plastiques
contiennent du chrome et du plomb mais on utilise également des col orants organiques.

Certains pigments sont toxiques (surtout ceux contenant des métaux lourds) et leur
utilisation est dés lors réglementée dans lalégislation nationale et international e.
IIs ne se dégagent pas du PVC en cas d'utilisation normale ou sous I'action des

conditions atmosphériques [ 21].
[.2.1.3.4 Lubrifiants

Les lubrifiants facilitent la transformation du PV C et contribuent a ce que ce dernier
n'adhére pas aux surfaces de contact métalliqgues des machines. Il Sagit de cires
organiques, d’alcools gras, d esters ou de sels métalliques. Ils ne présentent aucun risque

pour la santé et n’interviennent gu’ a trés faibles concentrations dans le PV C [21].

[.2.1.3.5 Ignifugeants

Le PVC rigide est ignifuge par nature. Des ignifugeants sont souvent goutés au
PV C souple étant donné gue I’ gjout de plastifiants augmente son inflammabilité.

Bien que la résistance au feu du PV C soit en général plus élevée que celle d autres
matieres plastiques, I’ gjout de certains ignifugeants comme les oxydes de métal peuvent
encore augmenter cette résistance.

L’ ajout de ces oxydes de métal est source de préoccupation étant donné que cela
augmente le dégagement de gaz toxiques en cas d'incendie. D’un autre cété, cela
augmente la résistance au feu et permet aux usagers davoir plus de temps pour

S échapper [21].
1.2.1.3.6 Autres additifs

En fonction du champ d’ application, d’ autres additifs peuvent encore étre gjoutés en

faible quantité comme :

12
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e Desagents porogenes, pour lafabrication de couches de mousse en PVC

e Desfongicides, pour protéger surtout le PV C souple contre les agressions de
micro-organismes ;

e Desantistatiques, pour réduire I’ éectricité statique.

Ainsi, un mélange adéquat permet d’ obtenir le produit fini souhaité [21].

|.2.2 Lesrenforts

Le renfort d'un matériau composite est suppose améliorer les propriétés
structurelles ou mécaniques. Toutefois, bien qu’ils soient définis comme des renforts, les
matériaux lignocellulosiques ne sont en réalité, souvent, que des charges bon marché
ayant pour but I’ allégement de la masse et du colt des composites bois-polymeére (CBF).
Les nombreuses formes que peut prendre le renfort permettent, parallelement au réle de

charge, de les utiliser de maniere efficace dans une recherche de performance [22].
[.2.2.1 Définition delafibre végétale

Les fibres lignocellulosiques sont des structures biologiques fibrillaires d'origine
végétale majoritairement composées de cellulose, d'hémicellulose et de lignine, et en
proportions relativement faibles d’ extractibles non azotés, de matiére protéique brute, de
lipide et de matiére minérale. Les proportions de ces différents constituants dépendent
énormément de I’ espéce, de I’age, environnement de croissance et des organes de la
plante [23].

1.2.2.2 Classification des fibres végétales

La classification des fibres végétales n'est pas aisée car il existe plusieurs critéres de

différenciation desfibres.

Suivant |’ organe de |la plante dont elles sont issues, les fibres végétales peuvent étre
classées en fibres de tiges (kénaf, jute, lin, ramie, etc.), de feuilles (sisal, abaca, paille de

graminées, etc.), de fruits (noix de coco) et de graines (coton, kapok, etc.).

13
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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.).

De par leur longueur, les fibres végétales peuvent étre sériées en deux catégories:
les fibres longues et les fibres courtes. Les fibres longues, dites libériennes, provenant 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, etc, sont
plus dures et rigides du fait de leur richesse en lignines. Les fibres courtes ou étoupes
sont des fibres lignocellulosiques qui sont associées aux fibres longues.

Un cas particulier est celui des fibres longues des poils de la graine de coton qui sont

monocellulaires et totalement cellulosiques [23].

[.2.2.3 Morphologie delafibre végétale

Sur le plan morphologique, |a fibre végétale présente une variabilité trés importante
en fonction de leur origine. En effet, les dimensions des fibres végétales dépendent de
I'espece et au sein de la méme espece, de |'organe de provenance, de I'état de maturité et

aussi des conditions environnemental es de croissance de la plante [24].

14
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Tableau 1: Propriétés morphologiques de quel ques fibres végétal es.

Naturedesfibres | Longueur (mm) Diamétre (um) Rapport L/D
4-77 5-76 1687
Lin
5-55 10-51 960
Chanvre
40-250 16-126 3500
Ramie
1.4-5 14-23 124
Kénaf (filasse)
04-1,1 18-37 20
Kénaf (bois)
- 25-200 110
Jute
0,8-8 7-47 100
Sisal
0,3-1 12-24 35
Noix de coco
2,7-4,6 32-43 97
Pin
_ 2,7-4,6 32-43 97
in
=P 0,7-1,6 20-30 48
Tremble

La fibre végétale se caractérise aussi par la variabilité de I'épaisseur de sa paroi
cellulaire qui découle de celle de la porosité desfibrilles.

La porosité des fibrilles (rapport du diamétre du lumen par le diamétre total de la
fibre) déterminant du caractere hygrophile de la fibre végétale peut diverger dans de
larges proportions. Par exemple le lin a une porosité de 6,8 % + 3,5 %, et la fibre de

pa mier, une porosité de 10 % alors que celle du coton peut étre supérieure a 90 % [24].

[.2.2.4 Structure delafibre végétale

La variabilité de structure des fibres végétales est aussi tres grande: constituée quas
exclusivement de fibrille de cellulose dans le cas du poil unicellulaire de la graine de
coton, elle est le plus souvent un assemblage de fibrilles constituées de plusieurs couches
de cellules longues reliées entres elles par des hémicelluloses et de la lignine (figure 4).
Lafibre végétale est donc en elle-méme un composite dont le renfort est constitué par les

couches de microfibrilles cellulosiques en partie cristalline, enrobé d'une matrice
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polysaccharidigue amorphe (lignine) qui est associée par liaisons hydrogéne et covalentes

alalignine[25].

Cellulose seule

Cellulose, hémicellulose et lignine

Fig. 4. Représentation schématique de |’ agencement des différents composants des
fibres végétales a I’ échelle micrométrique [ 26] .

1.2.2.5 Composition chimique desfibres végétales

De nombreuses études ont confirmé I'irrégularité de la composition chimique des
fibres végétales variables d’ une espece a I’ autre, pour un méme type de fibre (longue ou

courte).
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Dans la méme espece, la composition chimique dépend du degré de maturité de la

plante, de la géomorphologie de cette derniere, de I'organe de provenance de lafibre.

Suivant I'espece, lateneur de lafibre en cellulose peut varier de 35 % a plus de 90 %
pour la fibre technique de coton. De méme, pour une espéce, cette teneur peut connaitre
des variations de |'ordre de 50 % [ 24].

A l'instar de la teneur en cellulose, e taux de lignine dans la fibre végétale montre
une variabilité aussi bien interspécifique quiintraspécifique (tableau 2). La teneur en
lignine de la fibre végétale varie également par rapport a la géomorphologie de la plante

[27].

Les fibres végétales se caractérisent par des proportions cellulose-hémicellul ose-
lignine tres variables d’'une espece a |'autre. Dans la méme espéce, ces proportions
dépendent de l'organe de provenance des fibres, de I'état de maturité et de

I'environnement de croissance des plantes.

Tableau 2 : Composition Chimique de quelques plantes a fibres.

Typesdefibre Cellulose Hémicellulose Lignine Cendre
Chanvre 57-77 14-17 9-13 2,5
Kénaf (Ecorce) 44-60,8 20,3-23 10-19 2-5
Kénaf (bois) 37-47 18-24 15-21 2-4
Jute (Ecorce) 45-63 18-21 21-26 0,5-2
Jute (bois) 41-48 18-22 21-24 0,8
Sisd 47-62 21-24 7-4 0,6-1
Résineux 48,0 15,0 25,3 0,2
Feuillus 52,8 21,8 22,3 0,4

17



Chapitrel Matériaux Composites

.2.2.5.1 Lacellulose

La cellulose est le polymére d’origine naturelle le plus abondant sur terre. Cette
macromolécule est produite essentiellement par le processus biochimique de
photosynthése. Les molécules de cellulose sont présentes dans toutes les espéces
végétales sous la forme de fibrilles avec des proportions tres variables. Le bois (résineux
ou feuillus) contient entre 40 et 50 % en masse séche de cellulose alors que les fibres de
coton entre 85 et 95 %. Les fibrilles cellulosiques assurent e soutien et la protection des

parois cellulaires des végétaux [28].

1. Structuredela cdlulose
» Structure chimique

Lenom cellulose indique qu’il s'agit d’ un sucre « ose » issu de cellules. Lacellulose
a été isolée pour la premiére fois en 1838 par le francais Anselme Payen qui lui donna
également son nom. Ce n’'est que 50 ans plus tard, grace aux travaux de Weillstater et
Zechmeister que sa formule chimique fut établie (figure 5). La composition élémentaire

massique des macromolécules de cellulose est de 49,4 % en oxygene, 44,4 % en carbone

et de 6,2 % en hydrogene.
CH,OH H OH CH,OH
i I I
w S RN w50
CI/ H \ ° _‘ / OH \ / H \r‘*O—
o\ g/H AN, /L—o—J\gH :/H
H OH cn,on H OH

Fig. 5: Sructure chimique de la cellulose.

4 6
La masse molaire de la chaine de cellulose varie beaucoup (entre 1,5.10 et 2,5.10

-1
g.mol ) en fonction de I’ origine du végétal et du traitement d extraction utilisé. Elle est

caractérisée par le degré de polymérisation, noté DP. Celui-ci exprime le nombre de
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monomeére présent dans la chaine de cellulose. La masse molaire du motif éémentaire de

-1
la cellulose (anhydroglucose) est de 162,1 g.mol . La cellulose issue de sources vegétales
est constituée d'un mélange de macromolécules avec différentes longueurs de chaine

(polymoléculaire) [28].

» Structure supramoléculaire

L'existence de nombreuses liaisons hydrogene intra/intermoléculaires est
responsable de la formation de structures dites supramoléculaires. Cette structure
naturelle de la cellulose consiste en des microfibrilles (composées de 30 a 40 chaines de
cellulose), dont les agrégations forment des fibrilles puis des fibres rigides et résistantes

qui apportent notamment la résistance aux végétaux (figure 6) [28].

Fibre

Xy ERL o 4
SN g
- ~ I A
? {‘rﬁi o
- “Ony
o %

Microfibrilles

Fig. 6: Sructurefibrillaire des chaines de cellul ose.

2. Différentes Propriétésde cellulose
> Propriétés chimiques

On dit qu'il y a gonflement lorsgu’ une substance solide augmente de volume au
contact d’'un liquide, tout en conservant son homogénéité. Il en résulte une cohésion
moléculaire réduite et une plus grande flexibilité de la substance solide. On observe ce
phénomene uniquement lorsque les 2 corps (solide et liquide) possédent une certaine

affinité I’un pour I’autre. La cellulose, qui possede un caractere polaire di a la présence
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de nombreux groupements hydroxyles, aura de I’ affinité uniquement pour les solvants ou
ligquides polaires. On distingue deux types de gonflement pour la cellulose. Le premier,
dit intercristallin, correspond a la pénétration de I'agent chimique dans les parties
amorphes, qui sont les plus accessibles. Le second, dit intracristallin consiste en la
pénétration de I'agent dans les zones cristallines. Celles-ci résistent mieux a la
pénétration des solvants ou des réactifs car elles sont plus serrées et mieux ordonnées. Ce
second processus est le plus difficile, il nécessite un agent chimique avec des
caractéristiques speciales. La dissolution des chaines cellulosiques est uniquement
possible si le solvant peut former des complexes avec les groupements hydroxyles de la
cellulose, scindant ainsi les liens hydrogénes intermoléculaires. Les molécules de

cellulose se détachent alors les unes des autres pour s attacher au solvant [28].

> Propriétés structurales

-3
La densité de la cellulose est classiquement comprise entre 1,50 et 1,55 g.cm (on

atteint 1,63 g.cm-3 pour la forme cristalline la plus compacte). Différents types de
cellulose ont fait I’objet de caractérisations structurales plus approfondies afin de
déterminer alafoisleur porosité mais également les surfaces d’ échange dével oppées.

La cellulose cristalline est I’un des polymeéres ayant le module d’ élasticité le plus élevé,

soit environ 136 GPa a comparer au 75 GPa de lafibre de verre [28].
> Propriétésthermiques

Un récapitulatif de différentes propriétés thermiques de la cellulose est donné au
tableau 3.

Tableau 3: Propriétés thermiques de la cellulose [ 28] .

Propriété Intervalle devaleurs
Température de début de dégradation (°C) 200-250°C
Chaleur Spécifique Cp (J. g*.K™) 1,32 41,78 (3 293°K)
Conductivité Thermique (W. m *.K™) 0,071 (coton)
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La cellulose est considérée comme un polymere relativement stable thermiquement
car elle conserve sa structure et ses propriétés mécaniques jusqu’ a des températures de
200 °C. La cellulose ne possede pas de température de fusion (elle est non fusible). En
revanche, elle est le siege de réactions de décompositions importantes pour des
températures entre 250 et 350 °C [28].

[.2.2.5.2 Leshémicelluloses

A |’ état natif, la cellulose est mélangée a des hémicelluloses qui sont également des
polysaccharides, mais ramifiés et contenant des unites saccharidiques de structures
moléculaires diverses (figure 7). Les hémicelluloses sont par définition les
polysaccharides solubles dans I'’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 uronigues.

Dans leur état naturel, elles ont un degré de polymérisation compris entre 200 et
300 et leur structure dépend de |’ espéece végétale. Ces hémicelluloses ont, en effet, une
structure chimique tres différente selon I'origine veégétale, le type cellulaire, la
localisation dans la paroi ou bien encore I’ age des tissus. Parmi les hémicelluloses les
plus communes dans la paroi des cellules du bois, se trouvent les familles des xylanes,
des mannanes et des galactanes. Ce sont des polysaccharides dont la chaine principale est

constituée respectivement de xylose, de mannose et de galactose [29].
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Fig.7: Structure moléculaire de I’ hémicellul ose.

1.2.2.5.3 Leslignines

La lignine est une macromolécule aromatique tridimensionnelle de structure
amorphe (figure 8). Elle est composée par deux types de phényles propanes combinés
entre eux par une variété de liens permettant de relier les cellules entre elles. Les lignines
sont les deuxiémes principaux constituants des cellules avec une proportion massique de
30% dans le bois. Elles permettent d’ assurer lajonction des autres éléments constituant le

matériau cellulosique [30, 31].
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Fig. 8: Sructure moléculaire de la lignine.

Ces trois constituants principaux de la paroi cellulaire contiennent beaucoup de
groupements hydroxyles responsables de I’ absorption d’ eau et fonctionnent comme des
sites réactifs avec les agents chimiques de modification (des anhydriques, des silanes,
isocyanates, acide stéarique, glycidyle méthacrylate...etc.) [31-36]. Cependant, ces
constituants absorbent I humidité a différents degrés car leur contenance en groupements
hydroxyles varie. Les hémicelluloses sont plus hygroscopiques que la cellulose laguelle
est plus hygroscopique que la lignine. Les propriétés du bois sont généralement
dépendantes de la teneur en humidité et de sa masse volumique. Ils peuvent varier d’ une

espece al’autre suivant lanature et I’age de I’ arbre [ 31].

1.2 2.6 Enjeux del’ utilisation desfibres végétales

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

matériaux composites se justifie pour :

23



Chapitre Matériaux Composites

v’ valoriser une ressource locale dans des pays industrialisés ou peu industrialisés,
les composites a fibres naturelles ouvrant de nouveaux débouchés aux produits
agricoles.

v’ développer des matériaux et des technologies prenant en compte I'impact sur
I”environnement. Les fibres naturelles sont produites et se recyclent naturellement
sur terre depuis des millions d’ années (matériaux biodégradables et renouvelables
par culture).

Le choix des fibres provenant d’un milieu naturel et présentant des performances

meécani ques intéressantes est guide par :

v' Leur origine et leur fonction ;

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

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

doivent leurs propriétés mécaniques aleur structure composite [29].

.3 INFLUENCE DES CARACTERISTIQUES DES CONSTITUANTS SUR LES
PROPRIETES DU COMPOSITE

|.3.1 Influence de la nature et la quantité des constituants

La charge ou le renfort d’un matériau composite est une substance relativement
inerte gjoutée a certains polymeres en proportion variant de 5 a 60%, en vue d'améliorer
ses caractéristiques, telles que la dureté, larésistance a l'abrasion, larésistance aux chocs,
la résistance aux solvants ou d'en modifier les caractéristiques éectriques. Dans certains

cas les renforts sont gjoutés aux polymeéres surtout dans le but d'en réduire le co(t.

24



Chapitre Matériaux Composites

L'un des facteurs les plus significatifs qui affecte les propriétés mécaniques des
composites est le contenu en renfort. D’une facon générale, lorsgu’on augmente le
pourcentage de renforts (fibres de bois), les propriétés mécaniques et physiques sont
améliorées. Dans I’ é&ude de J. Julson et al [37], les modules d' dasticité (MOE) et de
rupture (MOR) en flexion et en traction augmentent en passant de 20% a 30% de contenu
en fibres. Par exemple, les MOE en flexion passent de 753 MPa a 1037 MPa pour les
composites a base de polyéthyléne et de fibres de bois de 420 (um) (Tableau 4). Ceci
peut étre expliqué par I’ augmentation de la fraction volumique des fibres se caractérisant
par un module d’ élasticité élevé. D’ autre part, la méme étude a montré que les particules
ou les fibres de faibles dimensions peuvent étre considérées comme charges et améliorent
ains la résistance en traction surtout pour les composites a base de polypropyléne et de
fibres de bois (Tableau 5).

Tableau 4 : Propriétés des composites de polyéthylene chargé de fibres de bois [ 37] .

Traction Flexion
Type et taux | Granulométrie
decharge MOE (MPa) | MOR(MPa) | MOE (MPa) | MOR (MPa)
o 420um 699 21,36 753 29,12
20% pins 250um 707 22,39 832 30,67
177um 711 21,1 741 28,44
420um 854 20,59 1037 31,59
30% pins 250pm 977 22,75 1201 33,81
177um 903 20,64 1023 31,45
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Tableau 5 : Propriétés des composites de polypropyléne chargé de fibres de bois [ 37].

Traction Flexion
Typeettaux | Granulométrie
de charge MOE (MPa) | MOR(MPa) | MOE (MPa) | MOR (MPa)
420um 1052 33,05 1528 51,95
20% pins 250pm 1096 33,15 1704 54,71
177um 1037 29,09 1730 53,64
420um 1302 31,62 1959 52,5
30% pins 250pm 1307 32,42 2128 54,3
177um 1328 28,67 2283 53,52

D’ autre part, a de trés hautes teneurs en fibres, larigidité des composites commence
a diminuer en raison de la grande variation de concentration, ce qui engendre une

différence de répartition des contraintes [ 38].

L’ augmentation de la proportion de fibres lignocellulosiques a auss pour
consequence directe la multiplication des problemes liés a I'usage d'un matériau
biologique hygroscopique et putrescible. Les propriétés d élongation, la résistance a

I"impact sont diminuées par I’ accroi ssement de la quantité de bois [39].

D’autre part, la proportion de polymere joue aussi un role au méme titre que la
proportion de bois, ces quantités étant toutefois complémentaires. En effet, les propriétés
de chaque polymeére sont variables, et par conséquent la matrice n’ apporte pas les mémes
performances, qu'il Sagisse de polyéhyléne haute densité, basse densité, de
polypropylene rigide ou souple ou de PVC. Le tableau 6 donne une idée des variations

des propriétés mécaniques dues ala matrice [40].
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Tableau 6: Propriétés mécaniques des CBP selon le polymere [40] .

Composites Proportions | E fieion E fiexion Ot action 0 traction
(%) (GPa) (MPa) (GPa) (MPa)
Bois/PP 55/45 2,3 41,2 2,6 21,4
Bois/PE 55/45 2,3 28,4 2,4 16,2
Bois/PVC souple 50/50 0,5 14,5 0,5 7,1
Bois/PVC
souple/PV C- 50/25/25 2,7 40 2,6 21,9
rigide
E flexion : module d' élasticité en flexion ¢ flexion : contrainte en flexion

E traction : module de d’ élasticité (en traction) ¢ traction : résistance alatraction

[.3.2 Influence de la mor phologie desfibres

Le facteur de forme de la fibre (longueur / diamétre) est un parameétre critique pour
les propriétés mécaniques du composite bois-plastique. Lors de nombreux travaux, la
comparaison entre les différentes formes de bois utilisées dans I'industrie (farines,
particules, fibres) a montré que les fibres se comportent comme des charges pour des
facteurs de formes faibles, alors que les fibres a fort facteur de forme permettent un

meilleur usage de leurs bonnes caractéristiques mécaniques [22].

La taille de I’élément renforcant a naturellement une influence sur le procéde de
fabrication mais aussi sur les propriétés mécaniques du CBP. Ceci a été mis en évidence
par Sark [41] lors d un travail sur les effets de lataille des particules de farine de bois,
i.e. indépendamment du facteur de forme. Ils ont observé une meilleure résistance a la
propagation de fissures pour de plus grandes particules alors que dans le méme tempsil y
avait une diminution de la résistance a I'initiation de fissures (la concentration des
contraintes est plus importante). Concernant la résistance a la traction, la résistance a la
flexion, le module d éasticité et I’alongement, il semblerait qu'il existe une taille
optimale de 0,25 mm. Tout éoignement de cette valeur, dans la gamme 0,05-0,6 mm,

ayant conduit a une diminution de performance. En effet, Oksman et Clemons [42] notent
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que de petites particules bien dispersées augmentent généralement les propriétés de

résistance.

Sark et Sanadi [43], lors d’une étude sur des CBP ont abouti a la conclusion que
' est bien le facteur de forme qui est le paramétre prépondérant influencant |es propriétés
meécaniques. Par ailleurs, ceci est confirmé par Sanadi et al [44] et Shaler [45] qui
distinguent les particules, qui améiorent la rigidité, des fibres qui elles améliorent auss

la résistance mécanique.

1.3.3 Influence del’ orientation et de la dispersion du renfort

Il est évident que la dispersion du renfort qui conduit & un mélange plus ou moins
intime des composants est un parameétre qui influence les propriétés physico mécaniques
du CBP. En effet les particules ou fibres lignocel lulosiques ont tendance a se regrouper et
a s agglomérer ce qui crée des défauts. L’ orientation des fibres génere une anisotropie,
qui détermine des axes forts, pour le matériau, selon lesquelles les fibres seront sollicitées

longitudinalement (direction la plus résistante de lafibre).

Klason et al [46] ont étudie 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 rapport géométrique et de I’homogénéisation du mélange. Les résultats
montrent que |I'améioration du processus de mélange permet une augmentation, du

module d’ élasticité et de I’ élongation alarupture, supérieure a 10%.

[.3.4 Influencedel’humidité et de latempérature

L humidité est un paramétre important pour les fibres de bois utilisées comme
renforts dans les composites a base de bois. Ces fibres présentent un caractere hydrophile
et subissent ains des déformations importantes lorsqu’ elles se trouvent dans une
atmosphére humide. Autrement dit I’humidité influe négativement sur |I’adhésion ainsi

que sur les caractéristiques mécaniques et physiques du produit [47].
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Dans la littérature, on retrouve deux résultats contradictoires. En général,
I” absorption d’humidité provoque la diminution des propriétés mécaniques d’ un matériau
a base d’ une matrice thermoplastique consolidée par des fibres naturelles.
L"humidité peut aussi migrer le long de I’ interface fibre-matrice et influence I'adhésion
entre ces dernieres causant ainsi la perte de rigidité et parfois la dégradation des fibres.
L’ absorption d'eau des composites formés par du polypropyléne et des fibres naturelles a
été examinée par Espert et al [48]. Il a é&é montré qu’il y a diminution des propriétés
meécaniques notamment le module d'Young et le module de rupture sous conditions

humides.

Balatinecz et Park [49] ont étudié les effets de I'humidité sur les propriétés
meécaniques des CBP et ont constaté que I'absorption d'eau cause la diminution de la
résistance a la traction et en flexion avec une augmentation de la résistance aux chocs.
Sark et Rowlands [50] ont examiné I'influence des différents taux d'humidité relative
(30%, 56% et 90%) sur les propriétés mécaniques (résistance en traction, résistance en
flexion et résistance d’ impact) des composites fabriqués a partir de PP avec 20% et 40%
de farine de bois. Il a éé conclu que I'augmentation du contenu en bois favorise
I'absorption d'humidité et pourrait causer plus de diminution des propriétés mécaniques.
Ce résultat est confirmé par celui de Lin et al [51] qui ont examiné |'influence de
I'absorption de I'humidité sur les propriétés mécaniques des composites formeés par des
fibres de bois et du PP.

Cependant, dans certains cas, |'eau peut agir comme un plastifiant lorsgu’ elle est
absorbée par une matrice thermoplastique renforcée par des fibres naturelles. D’ apres
I"’étude de Karmaker et al [52], le gonflement des composites fabriqués avec du
polypropylene et de fibre de jute a des effets positifs sur les propriétés mécaniques. Donc,
I"amélioration de I'interface fibre-matrice peut améiorer la résistance a l'eau des

composites.
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[.3.5 Avantages et les inconvénients des fibres végétales

Le tableau 7 présente les avantages et les inconvénients des fibres végétales comme
renfort de matériaux composites. La biodégradabilité des fibres peut étre considérée
comme un avantage ou un inconvénient. Pour le recyclage, c'est un avantage. Par
ailleurs, il n’existe pas de pieces industrielles a durée de vie illimitée, tout matériau étant
vouée a devenir déchet. L’ utilisation de ce type de matériau impose, par une conception
réfléchie, de placer la structure en matériaux composites en dehors des conditions de
biodégradabilité [29].

Tableau 7: Principaux avantages et inconvénients des fibres veégétales

comme renforts de matériaux composites [ 29].

Avantages

- Faible codit. - Propriétés mécaniques spécifiques importantes

(résistance et rigidité).

- Biodégradabilité - Non abrasif pour les outillages.

- Neutre pour I’émission de CO.. - Demande peu d énergie pour étre produite.

- Pas de résidus aprées incinération. - Pas d'irritation cutanée lors de la manipulation
- Ressource renouvelable. desfibres.

- Bon isolant thermique et acoustique.

Inconvénients
- Absorption d’ eau. - Faible stabilité dimensionnelle.
- Biodégradabilite.
- Fibres anisotropes. - Faible tenue thermique (200 & 230°C max).

- Pour des applications industrielles,

nécessité de gestion d’ un stock. . ., : :
d - Variation de qualité en fonction du lieu de

croissance, des conditions météorol ogiques.

- Renfort discontinu.
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|.3.6 Lebois

Le bois est constitué de plusieurs cellules
comme les fibres. Ces fibres sont composées de
matieres organiques. cellulose, hémicellulose et
lignine et dune proportion d extractibles
généralement faibles (gommes, résines, protéines,
etc.). La composition des fibres du bois dépendent

de la classe de I’arbre (résineux ou feuillus), de

I’ espece et des individus de la méme espéce (i.e.

aubier, bois de ceeur).

Depuis plusieurs années, bien que les fibres de bois présentent plusieurs avantages
lorsgu’ elles sont employées comme charges pour la fabrication de composites bois-
plastiques, il existe toutefois, des inconvénients majeurs notamment leur forte rétention
d humidité, leur photo-dégradation, ainsi que la forte incompatibilité de I'interface
bois/polymere 53, 22].

.4 INTERFACE D'UN MATERIAU COMPOSITE : NOTION D’ADHESION

Lanotion d adhésion ne peut étre dissociée de la nature des surfaces impliquées.
Ces dernieres présentent des propriétés qui les rendent plus ou moins idéales. Le bois est
un bon exemple de surface irréguliére, rugueuse, poreuse et autre caractéristiques non
souhaitables. La surface conditionne donc fortement les possibilités de liens chimiques
ou mécaniques représentant I’ adhésion a I’ interface entre deux matériaux. Cette interface
prend différentes formes et conduit au concept d interphase. L’interphase est une zone
entre les deux adhérents, dans laguelle il existe un gradient de concentration des deux

composants (figure 9). Cette zone est plus ou moins large et plus ou moins performante.

L’interphase se crée par interdiffusion entre deux plastiques, par diffusion dun
adhésif dans le bois ou dans un matériau poreux. C'est donc a I'interface ou dans

I"interphase qu’agissent les forces qui sont a I’ origine de I'adhésion. Ces forces sont
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regroupées en mécanismes qui décrivent une adhésion mécanique, par diffusion,
électronique et par adsorption. C'est |a nature de la surface (chimie, porosité, basse ou
haute énergie, rugosité, etc.) qui permet ou non la présence simultanée des différents

mécani smes.

Matrice

Interphase
Interface

‘ Fibres

Fig. 9: Représentation schematique de I’ interface fibre- matrice.

Les mécanismes de liaisons font appel a des considérations théoriques complexes.
La théorie des liaisons chimiques propose plusieurs types de liens intermoléculaires plus
ou moins forts (lien Van der Waadls, lien hydrogene ou lien acide-base) [54]. La
morphologie de I’interphase joue, quant a elle, un réle prépondérant en ce qui concerne
I”adhésion mécanique. La théorie de I'adhésion fait auss appel a la notion d’ énergie de

surface et au phénomene de mouillage [55].

L’ interaction entre deux constituants d’un composite peut se décrire par le travalil
d'adhésion. Le travail d'adhésion (Wad) correspond a la somme des énergies
superficielles des deux composants diminuée de I’ énergie interfaciale. Cette grandeur
représente le gain d’ énergie obtenu par le recouvrement d’ un composant par I’ autre et est
donnée par larelation de Young-Dupré. Elle dépend de I’angle de contact 6 établi entre

les deux constituants et de I’ énergie libre ym appelée tension de surface.

Wy = Ym(1+c0s0)
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En terme d’ énergie de surface, il y al’énergie libre de surface non polaire résultant
des forces dispersives de London et I’ énergie de surface polaire résultant d interactions
du type dipdle-dipdle. Le réle du mouillage apparait donc primordial pour I’ adhésion de
I"interface qui est le lieu privilégié du transfert des contraintes entre la matrice et le
renfort [56].

[.4.1 Inter face bois/polymer es ther moplastiques

Les compositions chimiques antagonistes du bois et des polymeéres
thermoplastiques interdisent tous liens autres gu’ un lien mécanique entre ces deux types
de matériaux. De plus, de par ses caractéristiques ductiles, le transfert de contraintes n’ est

pas assez efficient pour assurer une cohésion suffisante.

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

types de matériaux lignocellulosiques dont il faut aussi tenir compte [57].

I.4.2 Modification del’interface bois/ther moplastiques

Il existe de nombreuses techniques afin de rendre compatible le bois et les
thermoplastiques, permettant ainsi la mise en place de liaisons chimiques au niveau de
I"interface. Lu et al [58] dénombrent pas moins d’une quarantaine d’ agents de couplage
utilisés dans les composites fibres de bois/polymére synthétique. Ces diverses techniques
peuvent étre divisées en deux catégories : les méthodes de modifications physiques et les
méthodes chimiques. Le but de ces modifications est I’amélioration de I’ adhésion par la
création de liaisons qui n'existaient pas jusqu’alors. La surface est donc au cceur de

|” action et subit les modifications.
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1.4.2.1 Les méthodes physiques de modification de la surface

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

surfaciques de la fibre cellulosique ou de la matrice thermoplastique.

1.42.1.1 Les agents dispersifs (cires, paraffine) sont largement utilises dans le
composites a base de bois quils soient ou non associés a des polymeres
thermoplastiques. D’ autres additifs comme les élastomeres et |es plastifiants sont utilisés.
Ces produits agissent sur des propriétés specifiques qui entrainent des modifications de
surface permettant d’améliorer directement le composite ou indirectement en facilitant sa
fabrication (changement des paramétres du procédé : baisse de la température,
homogeénéi sation du mélange, diminution des contraintes mécaniques lors du processus).
De nombreux travaux sur les CBP traitent des effets de ce type de modification et des

améliorations qui en découlent.

1.4.2.1.2 Les traitements par décharges électriques (corona, plasmas froids) sont tres
efficaces sur les polymeéres non actifs comme les polyol éfines. La modification des fibres
cellulosiques par ce type de méthode a connu plusieurs succes dans le cadre d’ éudes sur
les composites CBP (propriétés mécaniques, réduction de la viscosité au point de fusion).
Le traitement Corona, ou effet couronne, est une technique d’ activation de surface par
oxydation. Cela se traduit par une augmentation de la concentration des groupements
aldéhyde lors de |’ activation de la surface du bois [59,60].

1.4.2.1.3 La mercerisation, bien que ce ne soit pas vraiment une technique ‘ physique’,
est une ancienne technique de modification chimique couramment pratiquée par
I"industrie textile du coton. Il s'agit d’ un traitement alcalin en température qui tend a étre
adapté aux fibres naturelles. Certaines caractéristiques mécaniques et d absorption sont
améliorées par la mercerisation. L’ estérification de la cellulose par substitution des

groupes hydroxyles a aussi été traitée par de nombreuses études [61-63].
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[.4.2.1.4 L’irradiation par Ultra-violet semble une méthode alternative simple et
intéressante pour greffer les surfaces polyméres, notamment s I'on souhaite
fonctionnaliser la surface de la cellulose [64].

D’autres techniques comme le traitement a I’ozone ou bien I’ oxyfluorination,
habituellement dévolus aux polymeres synthétiques [64], ont été employées pour des
papiers lignocellulosique/polyéthyléne [65]. |l sagit dans le cas de I'ozonation
d’introduire des groupes peroxyde a la surface du substrat. Il est possible, par la suite de
greffer des monomeres par une autre technique, I’ ozonation étant dans ce genre de cas
un prétraitement.

L’ ensemble de ces méthodes physiques propose une gamme de solutions plus ou

moins faciles a mettre en ccuvre.

1.4.2.2 Les méthodes chimiques de modification de la surface

La modification de la surface par des méthodes chimiques, a pour objectif de rendre
compatibles deux matériaux par ['introduction d'un troisiéme aux propriétés
intermédiaires. Le couplage réalisé permet |'association des fibres cellulosiques

fortement hydrophiles avec des polymeres hydrophobes.
1.4.2.2.1 Les couplages chimiques

La méthode de couplage chimique est parmi les techniques de modification les plus
importantes. Son principe repose sur la formation de ponts chimiques entre les fibres
cellulosiques et |e polymere synthétique via le traitement de la surface avec un compose

(compound).

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

couplage pour améliorer les propriétés mécaniques des composites bois/polymeres.
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1.4.2.2.2 Les agents de couplage organiques sont les plus utilisés pour les produits a
base de bois. Ceux qui sont employés dans les CBP disposent dans leurs structures
moléculaires de groupes bi- ou multifonctionnels. Ce sont ces groupes qui interagissent
avec les groupes polaires de la cellulose et de la lignine pour former des liaisons

covalentes ou hydrogenes :

1. Le traitement avec un composé contenant des groupes méthylols (-CH20H)
aboutit a la formation de liaisons covalentes stables et de liaisons hydrogenes avec les
fibres cellulosiques [58]. Les améliorations produites par un traitement au composé
méthanol mélamine pour des composites cellulose/polyester insaturé portent sur

I” absorption d’ eau et sur les propriétés mécani ques humides [66, 67].

2. Les traitements aux isocyanates sont plus fréquents et plus étudiés que le
traitement précédent [68-73]. |ls permettent une amélioration plus ou moins importante
des propriétés physico-mécaniques soit par modification des fibres cellulosiques soit par

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

3. Les traitements aux anhydrides comme [|’anhydride maéque (MA),
I”anhydride [74] sont couramment utilisés dans les CBP. Les anhydrides possedent deux
groupes fonctionnels. Les deux groupes carboxyles (-COO-) peuvent se lier alafibre de
bois par estérification ou liaison hydrogene. Le MA, quant a lui, contient, en plus des
carboxyles, une double liaison carbone-carbone (C=C). Ceci permet d augmenter
grandement laréactivité ala greffe de laliaison double carbone via un initiateur. Lataille
réduite de la chaine moléculaire du MA atténue les améliorations d’ adhésion et conduit a
son utilisation dans des copolymeéres greffés comme polypropyléne maléaté (MAPP),
polyéthylene maléaté(MAPE) et poly (styréne-co-anhydride maleique) (SMA) [75].

4. Les acides acryliques et méthacrylates comme acide méthacrylique (MAA),
méthyle méthacrylate (MMA) et méthacrylate de glycidyle (GMA), présentent une
structure qui, a cause de ses similitudes avec I’ anhydride maléique, laisse supposer une

forte adhésion interfaciale [76].
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5. La triazine et ses dérivés reagissent avec les groupes polaires du bois
(essentiellement —OH) gréce a laformation de liens covalents (remplacement d un chlore
—Cl). La réduction du nombre de groupes hydroxyles, du caractere hydrophile de la
surface et la création d'un réseau entremélé limitent la prise d’ humidité et le gonflement

desfibres cellulosiques [77].

6. Les copolymeres par greffe sont produits de deux fagons. Soit I’agent de
couplage réticule une partie de la matrice polymeére a la surface du bois et il y aformation
d’ un copolymere non polaire. Soit I’agent de couplage modifie la polarité de la matrice
en la greffant avec des monomeres polaires et on crée un copolymeére greffé. L’ adhésion
interfaciale des CBP augmente significativement avec ces modifications. Il existe
différentes méthodes de greffe : la xanthation, la radiation, la maléation, I’ acétylation, la

greffe de méthacrylate, des greffes d’ époxydes ou d’ autres agents de couplage [58].

1.4.2.2.3 Les agents de couplage inorganiques sont nettement moins importants dans
les composites CBP [78]. Les silicates permettent par exemple de créer une certaine
compatibilité entre la fibre de bois et le polymeére. |l faut noter que ce type d’ agent agit
plutét comme un agent dispersif qui contrebalancerait la polarité de la surface des fibres

de boais.

1.4.2.2.4 Les agents de couplage organiques-inorganiques sont des composés a
structure hybride dont la fonctionnalité organique régit I’ efficacité de couplage. Les
silanes et titanates ont été employés dans les CBP. En particulier, les silanes, qui sont
généralement dévolus aux composites renforcés avec des fibres de verre, agissent comme
un agent dispersif mais leur couplage permet aussi d’améliorer la stabilité thermique ou

dimensionnelle de certains composites CBP [79].
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CHAPITRE II
RAPPFELS BIBLIOGRAPHIQUES

Ce chapitre résume quelques rappels bibliographiques sur les travaux relatifs

aux composites polymere/charge cellulosique.

L’incorporation de matériaux cellulosiques dans la matrice thermoplastique
affecte un grand nombre de propriétés. Cependant, il Sest avéré que la qualité de
I’adhésion seule, ne prédomine pas les propriétés des composites mais d autres
facteurs rentrent également en jeu. Ces derniers sont aussi bien affectés par la fraction,
la nature ou lataille de la charge incorporée. Des études ont été réalisees afin de voir
I"influence de I'un ou de I'autre sur les propriétés mécaniques, physiques ou
thermiques de composites boig/plastique (CBP). La majorité de ces études ont constaté
une augmentation de la rigidité des composites accompagnée d’ une hausse du module
d’Young a cause de I’ utilisation d’ une charge rigide. En contre partie, la déformation a
la rupture a diminué en raison de I’'amélioration de I’adhésion interfaciale entre la
charge et la matrice. Quant a la stabilité thermique, elle est déterminée par |’ adhésion

du composite et par la nature de la charge incorporée.

Baillif et Oksman (2006) [80] ont mis en évidence la difficulté d’'aimenter une
extrudeuse en fibres longues a cause de leurs faibles densités apparentes. Ils ont utilisé
20 et 30 % en poids de fibres de bois de coniféere dans une matrice de PP. Les
interactions fibre-fibre dans le mélange a sec donnent une mauvaise dispersion des
fibres dans la matrice. Cette étude montre que ce probleme peut étre atténué par une
seconde extrusion. Cependant, cette deuxiéme étape résulte en une réduction de la
taille des fibres car elles sont brisées dans le procédé d'extrusion. Les auteurs ont
observé que les propriétés mécaniques des CBP en traction ne sont pas influencées par
la dispersion, ni par lataille des fibres. Yam et al. (1990) [81] ont également conclu
gu’il y avait des relations entre le procédé d’ extrusion et la longueur des fibres, et que

la longueur finale des fibres dans le CBP dépend des paramétres d’ extrusion. |ls ont
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utilisé de 20 a 60 % en poids de fibres de péte a papier chimico-thermomécanique
(PCTM) de tremble dans une matrice de PEHD. Un temps de mélangeage long et une
vitesse élevée des vis de I'extrudeuse augmentent la dispersion des fibres dans la
matrice, mais elles se brisent. Les auteurs ont observé que les propriétés mécaniques
des CBP varient inversement a la longueur des fibres. Les auteurs posent I’ hypothése

gue ladispersion est un facteur dominant sur lalongueur desfibres.

Julson et al. (2004) [37] ont étudié les propriétés mécaniques de CBP moulés par
injection avec différentes tailles de farine de bois (420, 250, 177um). Les résultats de
cette étude ne permettent cependant pas de faire des liens entre la taille des particules
de bois et les propriétés mécaniques des CBP. Stark et Rowlands (2003) [50] ont
comparé les propriétés mécaniques de CBP a base de farine de pin a d’ autres a base de
fibres de bois de feuillu, obtenues par défibrage mécanique. Ils ont utilisé de 20 et 40
% en poids de bois dans une matrice de PP et le procédé de moulage par injection.
L’ utilisation de fibres qui ont un rapport L/D élevé comparativement aux particules de
farine augmente le MOR des CBP en flexion et en traction, augmente parfois le MOE
et a un faible effet sur I’énergie d' impact. Cette étude mene a un résultat important :
les propriétés mecaniques des CBP varient avec le rapport L/D, et non avec la

longueur des particules.

Sanschagrin et al. (1988) [82] ont étudié les effets du rapport L/D des fibres de
bois sur les propriétés mécaniques des CBP. Ils ont utilisé une fraction volumique de
27 % de fibres de péte a papier chimico-thermomécanique (PCTM) de tremble dans
une matrice de PS et le procédé de moulage par injection. Lee et al. (2001) [83] ont
également étudié les effets de la longueur des fibres sur les propriétés physico-
meécaniques des CBP. Ils ont utilisé de 0 a 40 % en poids de fibres Pate a papier
thermomeécanique (TMP) dans une matrice de PP et le procédé de
thermoconsolidation. Les classes de longueur, obtenues en variant la nature des fibres,
sont : 2,16 mm (pin juvénile), 2,71 mm (pin de surbille supérieur), 3,23 mm (pin
mature) et 1,74 mm (eucayptus). Ces deux études ont montré que la résistance et la

rigidité des CBP augmentent avec lalongueur des fibres du bois.
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Plus récemment, des chercheurs ont utilise des échantillons avec une seule
particule de bois afin de mieux comprendre les effets de la taille des particules de bois
sur le comportement mécanique des CBP (Figure 9). Sretenovic et al. (2005) [84] ont
utilisé ce genre d échantillon pour éudier les mécanismes de transfert de charge a
I"interface particule-matrice. Les résultats de cette étude montrent que la déformation
de la matrice est maximale pres des bouts de la particule et nulle au centre. Ce qui
confirme que les particules dans les CBP subissent une déformation trés faible

comparativement ala matrice, car le bois est 40 fois plus rigide que le plastique.

Herra-Franco et Valadez-Gonzalez (2005) [85] ont aussi effectué des essais de
traction sur des échantilons de CBP monofibre. A ['aide de modeles
micromécaniques, ils ont déterminé que la longueur critique de transfert de charge est
atteinte pour des rapports L/D qui varient de 20 a 72, selon la qualité de I’adhésion a

I’ interface fibre-matrice.

Particule de bois«_

Fig. 9: Echantillon de CBP monoparticule [85] .

A cejour, lesimplications de lataille des particules dans les propriétés physiques
ont suscité peu d'intérét, en comparaison avec les propriétés mecaniques. Des résultats
présentés par Lee et al. (2001) [83] suggérent que la densité apparente, |’ absorption
massique et le gonflement volumique de CBP en immersion dans |’eau pendant 24
heures ne varient pas avec lalongueur des fibres. A I’ opposé, Steckel et al. (2006) [86]
ont observe que |’ absorption d' eau et la diffusion de I’ eau dans les CBP augmentent
avec lataille des particules de bois. IIs ont utilisé 25 et 50 % en poids de farine de pin
de deux granulométries différentes et le procédé de moulage par injection. Ces deux
études ont cependant un résultat similaire, I’absorption d’ eau augmente avec la

proportion de bois ; car le bois est la composante hydrophile dans le CPB.
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Certaines caractéristiques des particules de bois, autres que leur morphologie,
influencent les propriétés des CBP dont: la nature, I’essence, la proportion de bois

dans le composite et |es traitements apportés aux particules de bois.

Soucy (2007) [87] a fabriqué des CBP avec 60 % en poids de fibres issues de
différents procédés de mise en péate. L’utilisation de fibres Kraft a conduit a de
meilleures propriétés en traction et en flexion que les fibres CTMP et TMP. Les
différences sont dues, selon |’ auteur, aux différentes teneurs en lignine des fibres.
Soucy (2007) [87] a également conclu que la nature des fibres influence les paramétres
d extrusion des CBP. Ensuite, Koubaa et al. (2004) [88] ont montré que I’ utilisation
des particules de bois d érable dans la fabrication de CBP conduit a de meilleures
propriétés mécaniques que I'utilisation des particules d’écorce. En ce qui concerne
I’ essence, Pilarski et Matuana (2006) [89] ont montré que des CBP faits d’ érable sont

plus rigides et plus résistants que ceux faits de pin.

La proportion de bois dans les CBP est un paramétre qui a été beaucoup étudié
(Soucy, 2007). Généralement, I'gjout de farine de bois dans une matrice plastique
augmente sa rigidité, mais diminue sa résistance, Yam et al. (1990) [81] ont conclu
gue larigidité en flexion et en traction des CBP augmente avec la proportion massique
de bois (de 0 a 60 %) tandis que la résistance en traction et la résistance a |I'impact

diminuent.

J. W. Kim et al. (2008) [90] ont étudié le comportement mécanique de diverses
farines de bois obtenues d’ arbres d’ especes différentes (cerisier, cédre rouge, oranger,
pin, érable, chéne...). Les différents composites obtenus par injection, ont montré une
|égere différence, mais statistiquement significative, de la résistance en traction et du
module d’'Young. Les auteurs ont suggéré que différentes especes peuvent étre
utilisées pour la fabrication de composites. Mais le choix de I’ espece peut affecter les
propriétés mécaniques. Is rejoignent dans leur conclusion I’ étude précédente dans le
fait que les différences existantes entre chaque espece influent sur la morphologie et la

chimie de surface du composite.
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B. A. Acha et al. (2006) [91] ont fait varier le taux de fibre de jute incorporé
dans une matrice de PP et mettent en évidence |’augmentation du module d’'Y oung
avec le taux de fibres. Ceci a été également prouvé par T. T. L. Doan et al. [92]. Ce
comportement est relié a I utilisation d’une charge rigide a haut module. En contre
partie, une réduction de la déformation a la rupture est enregistrée a cause de la
limitation imposee sur I’allongement de la matrice par I’ utilisation de cette charge
rigide. Au méme temps, ils ont constaté que malgré une faible adhésion de la matrice
aux fibres, une augmentation de la résistance en traction est obtenue. Ce qui est
expliqué par I’ effet de la longueur des fibres. Avec I’gjout d agent de couplage, les
auteurs ont constaté une diminution de la déformation des composites qu’ils ont
expliqué par larigidification de I’interphase entre fibre et matrice ce qui empéche la
mobilité des chaines macromoléculaires donc limite la déformabilité de la matrice. Les
tests de choc ont également montré une faible énergie de propagation pour les
composites compatibilisés ce qui est une indication d une bonne adhésion entre la
matrice PP et lesfibres.

H. S. Yang et al. (2006) [93] ont démontré I'influence du procéde de
transformation sur la dispersion, en conséquence sur les propriétés mécaniques de
composites PP/Farine de cosse de riz et celles du PP/Farine de bois. Ils ont trouve que
les propriétés mécaniques en traction des composites préparés par une extrudeuse a
double vis sont meilleures que celles de composites préparés par une mono vis. Ceci
est expligué par I'améioration de la dispersion des charges dans la matrice. La
résistance en traction et le module des composites ont montré une amélioration méme
en absence de I'agent modifiant Avec I'incorporation de cet agent, ce progres est
beaucoup plus important pour les composites obtenus avec une double vis.

Ces conclusions, ont confirmé I’ éude réaliseée ultérieurement par A. K. Bledzki
[94] et qui ont trouvé aussi des propriétés mécaniques intéressantes de composites
PP/Fibre de bois préparés avec une extrudeuse a double vis, par rapport a celles de

composites obtenus par des mélangeurs internes a différents taux de cisaillement.
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Mansur et al. (2002) [95] notent que de petites particules bien dispersées
augmentent géenéralement les propriétés mécaniques. Le poly (méthylene (polyphenyl
isocyanate)) s est avéré étre le plus prometteur des trois agents de couplage. De plus,
les composites contenants une teneur de 30% en fibre de bois fournissent de bonnes
propriétés mécaniques. En effet au-dela de cette proportion, de nombreux problemes
comme la faiblesse des liens mécaniques apparaissent. L’augmentation de la quantité
de bois s avére bénéfique s elle est accompagnée d’une amélioration de I’ adhésion
interfaciale.

Tajvidi et al. (2003) [96] ont réalisé une étude sur la caractérisation mécanique et
le taux d’ absorption d’ eau des composites a base de polypropylene renforcés avec trois
types de fibres naturelles a savoir : les fibres cellulosiques, les farine de bois et les
fibres de papier. En variant le taux de charge dans la matrice, trois formulations ont été
élaborées pour chaque type de renfort utilisé (83/15, 73/25, 63/35). Dans le but
d’améliorer I’ adhésion interfaciale, 2% en masse de PP-g-MA ont été gjoutes.

Malgré que les fibres cellulosiques sont plus hydrophiles que les fibres de papier
ou lafarine de bois, les résultats de I'immersion de différentes formulations dans I’ eau
réevélent que les composites élaborés avec les fibres cellulosiques absorbent moins
d’ eau que ceux préparés avec d’ autre renforts. Ce résultat est attribué aux interactions
entre la fibre cellulosique et 1a matrice PP. Cependant, le taux d’ absorption augmente
avec le taux de fibres dans la matrice quelque soit le renfort utilisé. L’ allongement ala
rupture diminue avec |’ incorporation de la fibre naturelle dans le polymére. Le type de
renfort n'a aucun effet sur la contrainte a la rupture pour la formulation 83/15. La
contrainte augmente légérement avec le taux de charge dans le cas des fibres
cellulosiques. Par contre, elle demeure pratiquement constante dans le cas des

composites renforcés avec lafarine de bois et les fibres de papier.

S. J. Kim et al. (2008) [97] ont réalisé une étude comparative sur les propriétés
mécaniques de composites PP/Fibre de bois et PP/Fibre de coton. |Is ont remargqué que
la résistance en traction de composites PP/FB est conditionnée par la qualité de

I"interphase. Cette résistance est meilleure pour de fortes interactions qui permettent
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un meilleur transfert des efforts a la matrice a travers I'interphase. A I'inverse, les
composites PP/Fibre de coton exhibent un comportement différent indépendant de la
gualité de I'interphase. Selon ces auteurs, ceci démontre que la résistance en traction
des composites ne dépend pas seulement de I'adhésion interfaciale, mais peut
dépendre aussi, de la taille des charges, de leur nature hydrophile et notamment de la
nature chimique. D’ un autre coté, ils ont pu montrer que la résistance en flexion de ces

composites dépend, en plus, du grade de la matrice utilisée.

Martins et al. (2002) [98] ont préparé des composites a base de polychlorure de
vinyle souple (PVC), plastifié avec deux types de plastifiants et renforcés par des
fibres de sisal en utilisant le procédés de calandrage. Deux plastifiants ont été
employés, un plastifiant liquide (polyester) et un plastifiant solide (éthylene/ vinyle
acétate/ copolymere monoxyde de carbone), pour former deux types de matrice
polymere. Pour chacun de ces matrices, I'influence de type de plastifiant, leur
concentration, la taille et la quantité de la fibre de sisal sur les propriétés des
composites ont été étudiées. Les composites a base de PVC chargé par des fibres
courtes distribuées aléatoirement ont été caractérisés par microscopie éectronique a
balayage (MEB), analyse thermogravimétrique (ATG) et analyse calorimétrique
différentielle (DSC). Pour chacune des matrices polymeéres étudiées, la taille optimale
de la fibre de sisal est de 6 mm. Ceci permet d avoir de meilleures propriétés
mécaniques. L’utilisation du plastifiant solide était faisable pour les composites en
PVC et a favorisé un meilleur contact fibre/matrice sur les composites, augmentant
ains ses propriétés mecaniques pour une quantité de plastifiant de plus de 40% en
comparaison avec le plastifiant liquide. Les analyses thermiques (ATG et DSC) ont
montré que le remplacement du plastifiant liquide par le plastifiant solide ne change
pas le comportement thermique des composites et des matrices polymeéres vierges.
Pour les deux matrices le module d’ élasticité a augmenté avec le taux de fibre de sisal

ajouté, par apport aux matrices vierges.

Maldas et al. (1988) [99] ont étudié I’ effet de la proportion et la granulométrie

de lacharge, la présence et la concentration de I’ agent de couplage poly (méthylene
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(polyphenyl isocyanate)) (PMPPIC) ainsi que sa nature sur les propriétés mécaniques
tels que I'allongement, |'énergie, la résistance a la traction et auss le module de
traction des composites a base d’une matrice de polystyréne et de fibre de bois de
sapin.

Les résultats révélent une amélioration des propriétés mécaniques lorsque la
température de malaxage des composites se situe entre 175 et 190°C. Au-dela de cette
température une diminution des propriétés est enregistrée.

D’autre part, la concentration optimale de I’ agent de couplage est estimée a 2%.
Par ailleurs, lataille optimale des particules de la charge naturelle est de 60um, alors
gue la proportion de la charge est de I’ ordre de 30%. L’ augmentation de la quantité de
la charge s avére bénéfique, si seulement, elle est accompagnée par une amélioration
d adhésion.
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CHAPITRE 111
PROTOCOLES EXPERIMENTAUX

ET TECHNIQUES D’ANALYSES

Ce chapitre sera consacré a la présentation des différents matériaux utilisés
pour |’ éaboration des composites a savoir la charge, la matrice utilisée ainsi que les
caractéristiques de chacune d'elles, les procédés utilisés pour la préparation des
échantillons (formulations) et les différentes techniques d’'analyse seront également
présentées.

[M1.1 MATERIAUX UTILISES

[11.1.1 Polychloruredevinyle (PVC)

Le polymere utilisé est le polychlorure de vinyle de type SHINTECH SE-1200.
Les principales caractéristiques physiques de cette résine sont présentées dans le
tableau suivant :

Tableau 8 : Caractéristiques dela résine PVC

Propriétés Valeurs Unités | Méhodes de mesures
Viscosité 0,99-1,03 Cst ASTM D 1243
Aspect Poudre blanche - -

Densité 0,481-0,561 - ASTM D 1895
Taille des particules<42um | Max.2.2 % ASTM D 1921
[11.1.2 Additifs

111.1.2.1 Plastifiant

Le plastifiant incorporé dans les différentes formulations est |e Dioctyle Phtalate
connu sous le nom de DOP de type PLASTIMED 2001, produit par la société
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générale des plastifiants, Tunisie. Les différentes caractéristiques du DOP utilisé dans

cette éude sont résumées dans le tableau 9.

Tableau 9 : Propriétés physiqguesdu DOP utilisé.

Caractéristiques Norme-Méthode Valeur Unité
Aspect - Liquide huileux limpide | -
Densité 420°C ASTM D 1298 -90 0,982 - 0,986 -
Acidité ASTM D 1045 -86 <0,1 mg KOH/g
Couleur ASTM D 1045 -86 Max 40 APHA
Viscosité a20°C ASTM D 445 -88 75-85 Cst
Viscosité a25°C ASTM D 445 -88 57-61 Cst
Teneur en ester Chromatographie 99-99,8 %
Point d' éclair ASTM D 93-90 >190 °C
Teneur en eau ASTM E 203-92 <1000 ppm
Indice de réfraction n®,, | ASTM D - 1045 1,485 - 1,487 -

[11.1.2.2 Stabilisant ther mique

Un stabilisant a base de Ca/lZn est incorporé dans les différentes formulations, il

est de type REAPAK B-CV/3037. Les principales caractéristiques physico- chimiques

de ce stabilisant sont représentées dans le tableau suivant :

Tableau 10 : caractéristiques de stabilisant thermique Ca/Zn.

Caractéristiques Valeurs Unités Méthode
Apparence Poudre blanche - Visuel
Densité 0,37 - APF00500

11.1.3 Farinede bois

Dans cette étude, la farine de bois utilisée comme charge naturelle est issue de

I"arbre de Pin d' Alep, originaire de lawilaya de Djelfa. Lafarine du bois est récupérée
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d'une chaine de transformation de bois, au niveau de I'entreprise nationale de
transformation de bois «Transhois », située a I'arriere port de Béjaia. Les troncs
d arbres utilisés ont été dénudés de la couche morte extérieure, ensuite broyés par deux
broyeurs de types « BROUKS » et « PALMAN ». A la sortie de ces broyeurs, une
farine trés fine est récupérée. Celle-ci a subi une analyse granulométrique au niveau du
laboratoire de Technologie des Matériaux et Génie des Procédés, en utilisant une
tamiseuse de type automatiqgue SEIVE SHAKER D411 pendant 15 min, pour
sélectionner les fractions de la farine appartenant a la gamme [0-50um], [50-100 pm],
[100-160 pum] et [160-200um].

[11.2 TECHNIQUES EXPERIMENTALES

[11.2.1 Préparation des composites PVC/FB
[11.2.1.1 LeDry blend

Cette étape consiste a mélanger la résine de polychlorure de vinyle avec les
différents adjuvants utilisés (plastifiant, stabilisant), Pour cela, la résine PVC et le
stabilisant Ca/Zn sont introduits dans un turbo mélangeur a double parois en acier de
type TG6HK 8 tournant avec une vitesse de 3000 tr/min environ. La température de
mélangeage augmente par friction jusgu’a 70°C. A ce moment on verse a travers un
orifice placé dans la partie supérieure du mélangeur le DOP. On continue de mélanger
jusqu’a ce qu’on atteigne la température de 100°C. On laisse refroidir pour éviter le
phénomene de prégédlification, on obtient ainsi un mélange homogene appel € dry blend

ou compound.

[11.2.1.2 Le calandrage

Les pré-mélanges PVC/FB sont réalisés dans un mélangeur a double cylindre
(Cdandre) de marque LE SCUYER de type A80 a I'unité calandrage «CABEL» de
I’ entreprise des cableries éectriques d’ Alger. La vitesse de rotation des deux cylindres
est de |’ ordre de 27 tr/mn et leur température est fixée a 140°C. En premier lieu on a
incorporé le compound mélangé jusqu’a ramollissement. Par la suite, on a gjouté la
quantité de lafarine de bois al’ aide d’ une spatule pour avoir des concentrations 10, 20

et 30% et a différentes dimensions (tailles) des particules. Apres 4min, on récupéere les
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films de composites de 1mm d’ épaisseur qui vont servir a la préparation des plagues
par |le procédé de moulage par compression.

Fig.10 : Vue d ensemble de la calandre utilisée lors de la préparation des composites.

[11.2.1.3 Moulage par compression

Les films obtenus par calandrage sont pliés puis introduits entres les plateaux
d’une presse de marque FONTUME HOLAND et chauffés a une température de
170°C, sous une pression de 250 KN et pendant un temps de s§our de 5mn. Des
plaques d’ épaisseur de 2mm sont obtenues et serviront a la découpe des échantillons
qui feront I’ objet de différentes caractérisations.

Fig. 11 : Vue d ensemble de la presse utilisee.
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Les compositions massiques des différentes formulations PVC/FB éaborées sont

résumées dans le tableau 11.

Tableau 11 : Les compositions massiques des différentes formul ations PVC/FB.

FORMULATIONS

COMPOSANTS
FO(%) | F10(%) | F20(%) F30(%)
Résine de PVC 100 100 100 100
Plastifiant DOP 30 30 30 30
Stabilisant Ca/Zn 4 4 4 4
FB de @=[0-50] um - 10 20 30
FB de @=[50-100] um - 10 20 30
FB de @=[100-160] um - 10 20 30
FB de @=[160-200] um - 10 20 30

Avec @= ' est le diamétre des particules de bois.

111.3 TECHNIQUES DE CARACTERISATION

[11.3.1 Analyses physico chimiques de la farine de bois

[11.3.1.1 Taux d’humidité (Th)

La détermination du taux d humidité contenu dans I’ é&chantillon de |la farine de

bois se fait suivant lanorme AFNOR. Une prise d’ (mg) de 59 est sechée dans une

étuve a 105°C pendant 4 heures puis pesé (m,). La différence de masse rapportée ala

masse initiale représente le taux d’ humidité (eg.1).

Th(%) = —(mor;

111.3.1.2 Taux de matiere minérale (TMM)

0

x 100

(1)

La détermination du taux de matiere minérale se fait apres incinération d’ une

prise d'essai (PE), dans un four a moufle pendant 4 heures a une température de

550°C. Apresla pesée des cendres, ce taux se calcule suivant I’ équation (2).
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TMM (%) = % <100 @

Ou:

P, et P,: Les masses, respectivement, du creuset vide et du creuset contenant les

cendres.
PE : Lamasse delaprise d’ essai.

[11.3.1.3 Taux de matiere cellulosique (TMC)

Le taux de matiére celulosique est obtenu par deux types d hydrolyses
successives. L’une est en milieu acide avec une solution de 50 ml d’acide sulfurique
0,1N a 1,25 %, et I’autre en milieu acalin avec une solution de 50 ml de soude 0,3 N

a2,5% sur une prise d’ (PE) de 0,59 de lafarine de bois séchée préal ablement.

Dans le premier traitement en milieu acide, le mélange est porté a ébullition et
chauffé a reflux pendant 30 min, suivi d' un lavage avec |’ eau distillée et une filtration
sous vide. La seconde attaque consiste a récupérer le filtrat et le traiter avec la soude
en présence de quelques gouttes d'indicateur coloré (bleu de bromothymole). La
solution est mise a ébullition sous reflux pendant 30 min, filtrée et sechée a 105 °C
pendant 24 h, puis refroidie dans un dessiccateur. On pese le filtrat a un milligramme
pres (soit P1). Par la suite I’ échantillon est incinéré dans le four a moufle a 550°C
pendant 4 h, puis refroidi dans un dessiccateur (soit P2) [100]. Le taux de matiere

cellulosique se calcul selon I’ éguation (3).

R-P,

TMC (%) = x 100 (3)

111.3.1.4 Densité

La densité apparente est mesurée par la méthode pycnométrique, selon la norme
NFT51-063. L’ éthanol est le solvant de déplacement utilisé qui assure une bonne

mouillabilité de I’ échantillon.
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d = P(Mz_Ml)
(M4_M1)_(M3_M2)

(4)

p : Densité du liquide de déplacement;

M, : Poids du pycnométre a vide;

M, : Poids du pycnomeétre contenant la prise d' essai;

M5 : Poids du pycnomeétre contenant la prise d' essai et le liquide;

M, : Poids du pycnometre contenant le liquide de déplacement.

[11.3.2 CARACTERISATION DESCOMPOSITES

[11.3.2.1 Microscopie électronique a balayage (MEB)

La microscopie électronique a balayage(MEB) est une technique qui permet de
visualiser des structures par bombardement d éectrons incidents la couche
superficielle de I’ échantillon, produisant une émission d’ électrons secondaires. Ceux-
ci seront plus facilement émis par les reliefs de la surface de I’ échantillon et donneront
naissance a des zones lumineuses aors que les creux apparaitront plus sombres. Les
mesures ont été réalisées sur des échantillons a surface fracturée sur un microscope

électronique a balayage de marque FEI CONTA 200.

111.3.2.2 Analyse thermogravimétrique (ATG)

En analyse thermogravimétrique (ATG), la masse d'un échantillon, maintenu en
atmosphere controlée, est enregistrée en fonction de la température (montée, descente
ou isotherme) ou du temps. Les thermogrammes enregistrés fournissent des
renseignements essentiellement sur les phénoménes physiques de vaporisation, de
sublimation ou de désorption, mais aussi sur les réactions de décomposition ou

d'oxydation notamment dans le cas des polymeres [101].

Dans cette étude nous avons utilise un appareil de type SETARAM TG-DTA92. |l
est composé d'une nacelle a échantillon mené d'une microbalance de grande précision.

La nacelle est introduite dans un four permettant de soumettre I'échantillon a une
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rampe en température de 20°C a 800°C avec une vitesse de 10°C/min, sous un flux de
gaz inerte (Ny).

Débitmeétre massique de gaz

Systéme de pesée

Dispositif de suspension

Débitmeétre initial de la thermobalance

Four vertical

Evacuation des gaz

Fig.12 : Thermobalance SETARAM TG-DTA92 utilisée au laboratoire.

[11.3.2.3 Essais de traction

L es propriétés mécaniques d’ un matériau sont généralement déterminées a partir
de forces extérieures qu’' on applique sur le matériau. Ces propriétés dépendent de la
température d' utilisation, de I’ état de surface, des conditions d applications et de la
vitesse de déformation. Elles sont déterminées, avec un intervalle de précision, au

moyen d’ essais normali ses.

L'essai en traction simple est un essai trés répandu pour la caractérisation des
matériaux. |l consiste en un allongement forcé d' une éprouvette en mesurant en méme
temps la force nécessaire a chaque instant. Le résultat d un tel est la contrainte
nominae o, (Equation 5) en fonction de la déformation nominale ¢, (Equation 6), ce

gui est résumé dans une courbe de traction (figure 13).
o = £ 5
= (5)

£(%) = % x 100 (6)
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Ou:

F : Force

A : Surface

L : Longueur de I’ échantillon

Lo : Longueur initiale de |’ échantillon
o : Contrainte

. Allongement

Les courbes typiques o = f(&) obtenues pour les différents matériaux sont

représentés sur lafigure 13.

DUR ET
# FRAGILE

DYR ET
RESISTANT

w
~ DUR ET
z ’ X TENACE
-
: MOU ET
TENACE
o
(@]
-
ALLONGEMENT

Fig. 13 : Courbes typiques d’ essais de traction pour différents matériaux [ 88].

La mesure des propriétés mecaniques a la rupture des échantillons est réalisee
avec une machine de traction de marque Zwick/Roell (figure 14) a la température
ambiante sur des échantillons découpés sous forme d halteres de type «H » (figure
15), selon la norme ASTM D638. La vitesse de déformation est fixée a 100 mm/min.
Le traitement des résultats expérimentaux a été fait a I'aide d'un logiciel de type
TestXpert V10.11.
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Fig.15: Echantillon sous forme d’ haltére.

[11.3.2.4 Taux d'absorption d'eau (TH)

Le test est réalisé selon la norme ASTM D570. Trois essais minimum sont
réalisés pour des échantillons de 2 mm d’ épaisseur. L es spécimens sont immergés dans
I'eau digtillée a pH=7 et a 23°C, sous |’ agitation magnétique jusgu’a obtention de
I"équilibre [102]. Avant I'immersion, |les spécimens ont été étuvés pendant 12h a 70°C
ensuite refroidis dans un dessiccateur, puis pesés (mo).

Un suivi périodique de la variation du poids est réalisé (m;) et avant chague pesée,
I’eau superficielle en exces est éliminée en essuyant |’échantillon avec du papier
absorbant.

Letaux d' absorption d’ eau est déterminé par larelation (7) suivante :

TH (%) = £ 0 « 100 @)

0
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Avec :

Mo : La masse moyenne des spécimens avant immersion
m : La masse moyenne des specimens apres un temps "t "d’ immersion

[11.3.2.5 Test dedureté

La mesure de la dureté shore D consiste a lire la valeur de I’enfoncement du
pénétrateur dans |’ échantillon al’aide d’un cadran (figure 16). La valeur retenue est la
moyenne de (05) mesures obtenues aprés 15 secondes et dans des endroits distincts de
laplague selon lanorme NF ISO T 51-123.

Fig.16 : Durométre shore D.

[11.3.2.6 Essai dedensité

La mesure de la densité des échantillons est réalisée a la température ambiante
sur des échantillons découpés sous forme carrée d’ une masse de 5g, sur un densimeétre

de modele DSM (figurel?). L’ consiste aimmerger un échantillon dans un bécher

au ¥ plein d' eau distillée 8 20°C.
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Fig. 17 : Densimétre utilise.
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CHAPITRE IV
RESULTATS ET DISCUSSION

IV.1 CARACTERISATION DE LA FARINE DE BOIS
IV.1.1 Caractérisation physico-chimique de lafarine de bois

Cette partie de I’ étude, résume les principales caractéristiques physico-chimiques
de la farine de bois, telles que la densité, le taux d humidité, le taux de matiere

cellulosique et le taux de matiere minérale (taux de cendres) obtenues

expérimental ement.

Les valeurs des différentes caractéristiques de la farine de bois sont rapportées en

tableau 12.

Tableau 12 : Caractéristiques physico-chimiques de la farine de bois.

Caractéristiques Farine de bois
Taux de matiere minérale (TMM) 12,48%
Taux de matiere cellulosique (TMC) 38,70 %
Taux d’humidité (TH) 4,04 %
Densité 0,8091

V.2 CARACTERISATION DESCOMPOSITES

Les propriétés physiques, meécaniques, thermiques et morphologiques des
différentes formulations des composites éaborées avec différentes teneurs et

différentes dimensions des particules de bois, ont été étudiées.
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IV.2.1 Caractérisation physique

IV.2.1.1 Test de densité

La faible densité du matériau lignocellulosique est |I'un des avantages majeurs de
son utilisation comme charge dans les composites a base de thermoplastique. La
connaissance de la valeur de la densité de la farine de bois permet de prévoir la masse
d’ une construction a base de ce matériau. La mesure révéle que la densité de la farine
de bois est de I’ ordre de 0,8091. A cet égard, I'incorporation de la farine de bois dans
le polychlorure de vinyle conduit a |’ obtention de composites a faible densité. En effet
les figures 18 et 19 montrent I’ évolution de la densité en fonction du taux et de la

dimension des particules de la farine de bois respectivement.

14

PVC Vierge
1 50um
100um
1'3 i 160um
200pm

1,2 4

Densité

1,1 1

1,0 & . g ;
FO F10 F20 F30

Taux de charge (% massique)

Fig. 18 : Evolution de la densité des composites PVC/FB a différentes tailles des

particules en fonction de taux de la charge (10, 20 et 30%).
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Fig. 19 : Evolution de la densité des composites PVC/FB a différents taux de charge
(10, 20 et 30%) en fonction de |a taille des particules de bois.

Les profils de densité des composites PVC/FB diminuent au fur et a mesure gque la
teneur en charge augmente en allant de 10%, 20% jusqu’a 30% pour les différentes
dimensions des particules de bois. A titre d’ exemple, pour les composites PVC/FB de
100um de taille des particules de bois, les valeurs de la densité sont 1,25, 1,2 et 1,19
pour des proportions en charge de 10, 20 et 30% respectivement. Cependant pour une
teneur en charge donnée, la densité n’est pas influencée par la taille ou la dimension
des particules de bois incorporée dans la matrice PVC. C'est a dire que les profils ont
des variations de densité similaires pour les quatre classes de la taille des particules de
bois utilisées (50pum, 100um, 160um et 200um). Les résultats trouvés concordent
parfaitement avec ceux de B.J.Lee et al [83], qui suggerent que la densité des

composites polypropyléne/ fibre de bois ne varie pas avec lalongueur des fibres.
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1V.2.1.2 Test d absorption d’ eau

L’ affinité de la charge végétale avec |’eau est |I'un des inconveénients majeurs de
son utilisation comme renfort dans le domaine des composites. Cette partie de I’ é&ude
est consacrée al’ effet du taux et de la dimension des particules de la farine de bois sur
le taux d absorption d’eau. Plusieurs autres facteurs tels que la taille et la géométrie
(forme) des particules de la farine de bois, la présence d autres especes dans le
composites ainsi que la proportion matrice/charge peuvent influencer sur le
phénomene d’ absorption des composites [102].

a) Effet du taux de la farine de bois sur I'hydrophylie des composites
PVC/Farine de bois a différentes dimensions des particules de bois.

20

F50 —e— PVC Vierge
—0— 10%
S e v 20%
s 1 A 30%
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8
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S a 2
g 10
2
= ra
g8 54 & v v v v
- A v
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W
O T T ‘I ‘I ‘ T
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

Tempsd'immersion (h)

Fig. 20 : Evolution du taux d’ absorption d’ eau des différents composites PVC/Farine

de bois de dimension 50um en fonction de temps d’immersion.

61



Chapitre 1V

Taux d'absor ption d'eau (%)

25

Résultats et Discussion
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Fig. 21: Evolution du taux d absorption d’ eau des différents composites PVC/Farine

Taux d'absorption (%)

de bois de dimension 100pum en fonction de temps d’'immersion.
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Fig. 22 : Evolution du taux d’ absorption d’ eau des différents composites PVC/Farine

de bois de dimension 160um en fonction de temps d’immersion.
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Fig. 23 : Evolution du taux d’ absorption d’ eau des différents composites PVC/Farine

de bois de dimension 200um en fonction de temps d’'immersion.

L’ évolution du taux d’absorption d’ eau des composites PV C/FB a différents taux
de charge et a différentes tailles de particule en fonction du temps, apres deux mois
d’immersion dans |’ eau sont illustrées sur les figures 20, 21, 22 et 23. On peut voir
clairement sur les courbes expérimentales que |’ absorption massique d’ eau augmente
avec le temps d'immersion et le taux de charge incorporée dans la matrice PVC
guelque soit lataille des particules de bois. Ce phénomeéne est lié a la composition de
la charge, riche en cellulose. Cette derniere renferme dans sa structure des
groupements hydroxyles OH (figure 5), ces derniers forment avec les molécules d' eau
des liaisons hydrogenes, donc plus la teneur en charge est élevee, plus I’ absorption
massique d'eau devient plus important. Ce résultat est en accord avec les résultats
observés par Espert et al [48] et Joseph et al [103] qui ont constaté que le caractére
hydrophile des fibres est responsable de I’ absorption de I’ eau. A titre d’ exemple, pour
les formulations allant de 10, 20 et 30% avec les particules de bois de 50um de
dimension, on estime les gains en poids a 2,27%, 5,42% et 11,97% aprés deux mois

d'immersion dans |'eau respectivement. Pour la formulation non chargée (PVC
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vierge), on enregistre un gain en poids que de |’ ordre 0,06% en 24 h, et ne dépasse pas
0,3% aprés deux mois d’immersion dans I’ eau, Ce résultat est attendu, du fait que le
Polychlorure de vinyle est apolaire, ce qui lui confere le caractere hydrophobe. Ces
résultats sont en accord avec ceux rapporté par A. Blaga et al [104].

b) Effet de la dimension des particules de la farine sur |'hydrophylie des
composites PVC/Farine de bois.

—e&— PVC Vierge
F10 —&— 50pm
57 v— 100um
A 160um
—— 200um

Taux d'absorption d'eau (%)

“ T T T T T T

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

Tempsd'immersion (h)

Fig. 24: Evolution du taux d  absorption d’ eau des composites F10 a différentes tailles

des particules de bois en fonction du temps d' immersion.
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Fig. 25 : Evolution du taux d' absorption d’ eau des composites F20 a différentes tailles

des particules de bois en fonction du temps d' immersion.
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Fig. 26 : Evolution du taux d’ absorption d’ eau des composites F30 a différentes tailles

des particules de bois en fonction du temps d’ immersion.
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Les figures 24, 25 et 26 représentent la variation du taux d absorption d’eau des
composites PVC/FB chargés a différentes teneurs en charge (10, 20 et 30%)
respectivement pour différentes dimensions des particules de bois en fonction du
temps d’immersion dans I’ eau. Pendant toute la période d immersion et pour un taux
fixe de farine de bois les figures 24, 25 et 26 montrent clairement que la taille des
particules influe sur le taux d'absorption d'eau. Les taux d absorption d'eau des
échantillons augmentent proportionnellement avec la taille des particules de bois. A
titre d’ exemple, pour les formulations F30 la taille des particules de bois incorporées
varie de 50pum, 100um, 160um et 200um, on enregistre aprés deux mois d’'immersion
dans |’ eau des gains de masse de 11,97%, 14,62%, 16,63% et 19,99% respectivement
(figure 27) . Nous proposons deux explications plausibles : (1) les particules fines sont
plus isolées par la matrice hydrophobe, (2) avec les plus grandes particules, I’eau
diffuse sur une plus grande distance sans interruption, favorisant une absorption de
I’ eau plus rapide. Ce résultat est attendu puisque Takatanil et al [47] ont constaté que
les farines de bois (0,125mm) ont fourni une meilleure résistance al’ eau que les plus
grosses (0,850mm). Steckel et al [86] ont également constaté que les fibres les plus
courtes donnent des composites bois-plastiques avec une meilleure stabilité
dimensionnelle. De plus, I’ absorption massique d eau des fibres longues est de 72%
plus grande que celle des fibres courtes S. Migneault et al [105].
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Fig. 27 : Evolution du taux d’' absorption d’ eau des composites F30 en fonction de la

taille des particules de bois.

IV.2.2 Caractérisation mécaniques

L'intérét de I'incorporation de charge ou de fibres cellulosiques dans les
matériaux composites est d’améliorer les propriétés mécaniques de ce dernier. La
majorité des auteurs se rejoignent sur la dépendance de celles-ci alafois, de la nature
delacharge, de sataille et de safraction mais également de I’ éat de dispersion dans la

matrice utilisée.

L’ effet du taux et la dimension (taille) des particules de la farine de bois sur les
propriétés mecaniques des composites PVC/Farine de bois a éé étudié. Les
caracteéristiques mecaniques étudiées sont la contrainte a la rupture (o,), I’ allongement

alarupture (g;) et lemodule d’ Y oung (E).
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Chapitre 1V

IV.2.2.1 Essai detraction
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Fig. 28 : Evolution de la contrainte a la rupture des composites PVC/FB a différentes

tailles des particules en fonction du taux de charge.
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Fig. 29 : Evolution de la contrainte a la rupture des composites PVC/FB a différents
taux de charge (10, 20 et 30%) en fonction de la taille des particules de

bois.

L’ évolution de la contrainte a la rupture des composites PV C/FB en fonction de
la teneur en charge et de la dimension des particules de bois sont illustrées sur les
figures 28 et 29 respectivement. On constate une diminution de contrainte a la rupture
pour les composites chargées avec la farine de bois comparé au PVC non chargé. A
titre d’ exemple cette baisse est évaluée a 32, 51 et 57 % pour les formulations allant
de 10, 20 et 30%, de dimension des particules de 200um respectivement. Ces résultats
sont prévisibles et sont en accord avec beaucoup de travaux de NM .Sark, R. E.
Rowlands [50], B. Sanschagrin [82] et J. Smonsen [106]. IIs ont attribué cette baisse
a la diminution de la force de liaison entre la fibre et la matrice qui obstrue la
propagation d' effort. Cette diminution augmente au fur et a mesure que le taux et la
dimension des particules de bois augmente, cela peut s expliquer par la tendance des
particules de bois a se regrouper en formant des agglomérats qui induisent des
hétérogénéités et un transfert de contrainte non uniforme au sein de la matrice, par

conséquent il se produit une fragilisation du matériau composite. Il s goute a cela une
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faible adhésion interfacial PVC / FB a cause du caractere antagoniste (matrice PVC
hydrophobe et |a charge FB hydrophile). K. Oksman, C. Clemons [42] ont montré que
de petites particules bien dispersées augmentent généralement les propriétés de
résistance. Mansur et al [95] notent que de petites particules bien dispersées
augmentent généralement les propriétés mécaniques. De plus, les composites
contenants une teneur de 30% en fibres de bois fournissent de bonnes propriétés
mécaniques. En effet au-dela de cette proportion, de nombreux problemes comme la
faiblesse des liens mécaniques apparaissent. E. G. Myers [107] ont constaté que les
fines particules de bois (0,420mm) ont fourni des résistances en traction et en flexion

plus éleveées que les grosses particules (0,840mm).

1V.2.2.1.2 Evolution del’allongement alarupture
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Fig. 30: Evolution de |’ allongement a la rupture des composites PVC/FB a différentes

tailles des particules en fonction de taux de charge (10, 20 et 30%).
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Fig. 31 : Evolution de I’ allongement a la rupture des composites PVC/FB a différents

taux de charge (10, 20 et 30%) en fonction de |a taille des particules de bois.

Lavariation de I’alongement a la rupture en fonction de la teneur de lafarine, de
la dimension des particules de bois sont présentées sur les figures 30 et 31
respectivement. On observe que la tendance générale des histogrammes est similaire
pour |’ ensemble de composites élaborées PV C/FB a différents taux de la farine, de la
dimension des particules de bois, caractérisée par une baisse significative de
I’ allongement a la rupture avec I’ augmentation de lateneur et de lataille des particules
de bois. Ce constat est en parfait accord avec beaucoup d auteurs, tel que celui B. A.
Achaetal [91], T. T. L. Doan et al [92], S J. Kim et al [97]. La détérioration de cette
propriété est principalement due a I'incorporation de la farine de bois de caractere
rigide dans la matrice PVC, qui réduit la mobilité des chaines polymeériques, ce qui
accélére la rupture des éprouvettes a de faibles contraintes. Le pourcentage de perte de
I’ allongement a la rupture est nettement amoindri pour les composites préparés avec la
farine de bois de dimension égale a 200um, gue celle de dimension des particules de
50um. en effet on estime une perte de I’ allongement a la rupture d’ environs 62,04%,
84,34% et 95,27% pour les formulations allant de 10, 20 et 30% de dimensions des
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particules est 200um, alors que celles de 50um, elles se situent aux environs de
34,35%, 64,35% et 75,97% respectivement par rapport au PVC vierge.

V.2.2.1.3 Evolution du moduled’Y oung
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Fig. 32 : Evolution du module d’ Young des composites PVC/FB a différentestailles

des particules en fonction de taux de charge (10, 20 et 30%).
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Fig. 33: Evolution du module d’' Young des composites PVC/FB a différents taux de

charge (10, 20 et 30%) en fonction de la taille des particules de bois.

Les figures 32 et 33 mettent en évidence I'évolution du module d' Young des
composites PV C/FB en fonction du taux de lafarine, de la dimension des particules de
bois respectivement. L’ introduction de lafarine de bois dans la matrice PV C augmente
la rigidité du matériau, et réduit leur éasticité. Autrement dit le module d'Young
augmente et cette augmentation est d autant plus importante que la teneur et la taille
des particules de bois sont élevées (figure 32 et 33). En effet, lorsqu’ on augmente la
proportion de la charge de 10% a 30% pour la méme taille soit 200 um, les modules
d’ Young passent de 667 a 944 MPa, cela s explique par le fait que les particules de
bois de caractére rigide ont tendance a former une armature a l'intérieur des
composites conduisant a une grande résistance. C'est ce qu’ ont remarqué NM. Sark,
R. E. Rowlands [50], qui ont examiné les effets de tailles des particules de bois (500,
210, 125 et 62 um) sur les propriétés mécaniques des matériaux composites preparés

avec du polypropylene. lIs ont constaté que le facteur de forme, indépendamment de la
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taille des particules de bois, a une grande influence sur la résistance mécanique et la
rigidité des composites.

IV.2.2.2 Test de Dureté Shore D
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Fig. 34: Variation de la dureté des composites PVC/FB a différentes tailles des

particules de bois en fonction de taux de charge (10, 20 et 30%).
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Fig. 35: Variation de la dureté des composites PVC/FB a différents taux de charge

(20, 20 et 30%) en fonction de la dimension des particules de bois.

D’apres les figures 34 et 35, |'alure générale des courbes est la méme pour les
différents composites PV C/FB, caractérisés par une augmentation significative de la
dureté avec I’incorporation de la farine a différents diamétres des particules de bois.
Cette augmentation est d’autant plus importante que le taux et la dimension des
particules de bois sont élevés. Ces résultats sont prévisibles dans la mesure ou la
farine de bois est constituée de microfbrilles de cellulose qui est classee parmi les
fibres dures ce qui se traduit par la difficulté de la pénétration du I'aiguille du
durométre dans le matériau composite. A titre d’exemple on enregistre une
augmentation de 6,56%, 7,87% et 9,84% pour les composites PVC/FB de teneur en
charge (10, 20 et 30%) avec la dimension des particules de bois est de 200um

comparés au PV C vierge.

IV.2.3 Caractérisation thermique (ATG/DTG)

La stabilité thermique des composites polymeére-fibres végétales est une propriété

tres importante pour les choix des proceédés de transformation de ces matériaux et
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leurs usages. La fabrication de tels matériaux est effectuée a des températures élevées.
Par consequent, la dégradation des charges lignocellulosiques peut se produire pendant
leurs transformations. A cet effet, les matériaux composites que nous avons élaborés
ont été soumis a une anayse thermique (ATG-DTG). Cette analyse a pour but de
déterminer |’ effet de la taille des particules de bois incorporées dans la matrice PVC

sur les propriétés thermiques des composites. Les différents paramétres thermiques

tirés des thermogrammes TG-DTG sont reportés sur le tableau 13.

Tableau 13 : Les paramétres thermiques des différents composites.

Température | Gammesde | Température | Gammesde | Température | Taux
. dedébut de | températures| etvitesse |températures| et vitesse de
Echantillons | décomposition de max dela de max dela | résidu
(°C) lal'““perte | 1'"“pertede | 1a2%perte | 2% pertede | (%)
de masse masse (°C de masse masse (°C
(°C) et%/min) (°C) et%/min)

FO 248,2 248-306 V=18,35 404-460 V=272 25,66
T=256,4 T=420,6

F10/50 229,8 229-324 V=12,92 397-438 V=253 19,90
T=272,2 T=413,7

F20/50 2229 222-333 V=11,24 391-439 V=235 21,37
T=274,1 T=415,6

F30/50 210,6 210-337 V=915 386-442 V=226 25,27
T=270,0 T=418,3

F10/200 231,3 231-324 V=12,78 397-436 V=261 19,98
T=273,2 T=420,8

F20/200 223,7 223-332 V=11,03 389-438 V=233 19,66
T=274,3 T=413,8

F30/200 211,5 211-338 V=9,80 387-442 V=1,99 26,08
T=271,3 T=411,1
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V.2.3.1 Comportement ther mique de la matrice polychlorure de vinyle

Le comportement thermique de polychlorure de vinyle est illustré sur la figure
36, le thermogramme ATG a permis de déterminer la température de début de
décomposition (Td) de I’ échantillon. Elle correspond au premier point d’inclinaison de
la droite, qui représente la ligne de base a 100% de masse de I’ échantillon. On
enregistre une Td 248 °C. L’dlure générale des thermogrammes TG-DTG est
caractérisée par deux stades de décomposition (perte de masse). En effet, I’ échantillon
est stable thermiquement au dessous de 248°C. Au dela de cette température, une perte
de masse de I’ordre de 46,64% est enregistrée entre 248°C et 306°C. Cette perte de
masse est due au phénomene de deshydrochloration ; sous I’ action de la température,
le radicale du chlore résultant de la scission de la chaine CLICL réagi avec |’ hydrogéne
du groupement [1C-H adjacent pour former une liaison covalente HIICL, ce qui induit
une double liaison tout le long des chaines polymériques, comme on peut associer a ce
phénomene de deshydrochloration |'évaporation de plastifiant qui se fait a cet
intervalle de température. Entre 306 et 404°C, aucune perte de masse N’ est enregistrée,
I’ échantillon devient stable thermiquement. Ceci est attribué a la formation d'un
nouveau polymere, apres le premier stade, en I’ occurrence le polyacétyléne, ce dernier

est plus stable thermiquement que le polychlorure de vinyle [108].

Un deuxieme stade de décomposition s étale sur un intervale de température
moins important que le premier (404-460°C), il correspond au cracking du
polyacétyléne. Au-dela de 460°C, un résidu stable est formeé et correspond au noir de
carbone.

Le thermogramme DTG enregistre une vitesse maximale de décomposition égale a
18,35% /min a256,4°C.
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Fig. 36 : Thermogrammes TG et DTG de la matrice polychlorure de vinyle.

IV.2.3.2 Comportement ther mique des composites PVC/FB
a)Effet delateneur en charge a différentestailles de particules de bois 50um et

200pm

Les figures 37 et 38 représentent les thermogrammes TG, des différents
composites élaborés avec la farine de bois de dimension 50 et 200um avec
différents taux de charge (10, 20 et 30%) respectivement. L’allure générale est
similaire pour tous les échantillons, caractérisés par deux stades de décomposition.
L’ incorporation de la farine de bois dans la matrice PV C conduit a une diminution
de la température de début de décomposition et cette diminution est d’ autant plus
grande que lateneur en charge augmente quel que soit la taille des particules de bois.
Elle est estimée a 248,2°C pour le PVC vierge, 229,8°C, 222,9°C et 210,6°C pour
les formulations F10/50, F20/50 et F30/50 respectivement. Cette diminution peut
étre attribuée a la décomposition de I’'hémicellulose (I'un des constituants de la

farine de bois) qui est moins stable thermiquement que la cellulose et la lignine,
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elles se dégradent généralement a des températures comprises entre 200 et 260°C
[109-110].

Les premiers stades de décomposition pour les différents composites F50 et F200
correspondent, en plus des phénoménes de dégagement d acide chlorhydrique
(HCL) et dévaporation du plastifiant, a la décomposition de | holocellulose
(cellulose et I"hémicellulose) qui se dégradent dans cette plage de température. Plus
précisément la décomposition thermique de la cellulose se produit essentiellement a
partir d’une température de 310°C et se fait par dépolymérisation [94]. A titre
d’exemple, on enregistre une gamme de température de la premiére phase de
décomposition de 211-338°C pour la formulation F30/200. Ces transformations qui
ont lieu dans la premiere éape de déecomposition sont a I’origine de la stabilité
thermique enregistrée entre 338 et 387°C pour laformulation F30/200.

Finalement, une superposition de dégradation de la lignine et cracking de
polyacétyléne a lieu entre 387 et 442°C qui se termine par la formation d’un résidu
stable correspond au noir de carbone.

Cependant, en analysant les thermogrammes de DTG représentées en figure 39 et
40 respectivement, on constate que les vitesses maximales enregistrées pendant la
premiere phase de dégradation sont: 12,92, 11,24 et 9,15 (%/min) pour les
formulations F10/50, F20/50 et F30/50 respectivement, correspondant a des
températures de dégradations maximales de 272,2°C, 274,1°C et 270,0°C qui sont
nettement supérieures a la température maximale du PVC qui est de 256,4°C avec
une vitesse de 18,35% /min. En dehors de la température de début de décomposition
(Ty), les autres paramétres thermiques montrent clairement que la charge
lignocellulosique retarde de maniére significative la décomposition du polychlorure

devinyle. Autrement dit, elle joue un réle d'inhibiteur de la dégradation thermique.
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Fig. 37 : Thermogrammes ATG des composites PVC/FB pour 50um de diametres

des particules de bois.
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Fig. 38 : Thermogrammes ATG des composites PVC/FB pour 200pum de diamétres

des particules de bois.
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Fig. 39: Thermogrammes DTG des composites PVC/FB pour 50pum de diametres des

particules de bois.

10
F200 — PVC Vierge
— 10%
57 20%
30%
= o4
é N
)
Q\O/ 1
O -5+
-
@]
-10 +
-15 41
-20 T T T
0 200 400 600 800

Température (°C)

Fig. 40 : Thermogrammes DTG des composites PVC/FB pour 200um de diametres
des particules de bois.
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b) Effet de la taille des particules de bois sur le comportement thermique des

composites

Les figures 41, 42 et 43 représentent les thermogrammes des analyses
thermogravimétriques (ATG) des échantillons des composites F10, F20 et F30 pour
différentes taille des particules (50 et 200um) en fonction de I’évolution de la
température.

Ces thermogrammes présentent tous les mémes tendances de perte de masse en
fonction de I’augmentation de la température. En effet, les courbes de L’ATG des
échantillons éaborés montrent deux phases principales de décomposition. Chaque
phase est caractérisée par une vitesse de perte de masse specifique.

Il apparait que la dimension des particules de bois n'a aucun effet significatif de
dégradation thermique des composites élaborés.

En effet, a teneur égale de farine de bois, les thermogrammes TG et DTG des

composites avec différentes taille se superposent.
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Fig. 41: Thermogrammes ATG des composites PVC/FB a 10% de la teneur en charge

pour différentes tailles de particules de bois.

82



Chapitre |V Résultats et Discussion
120
F20 —— PVC Vierge
i —— 50pm
100 200pum
S 801
€ 60
[}
®)
e
S 40-
20 -
O T T T
0 200 400 600 800

Température (°C)

Fig. 42: Thermogrammes ATG des composites PVC/FB a 20% de la teneur en charge
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pour différentes tailles de particules de bois.
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Fig. 43 : Thermogrammes ATG des composites PVC/FB a 30% de la teneur en charge

pour différentes tailles de particules de bois.
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Fig. 44 : Thermogrammes DTG des composites PVC/FB a 10% de la teneur en charge
pour différentes tailles de particules de bois (50um et 200um).
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Fig. 45: Thermogrammes DTG des composites PVC/FB a 20% de la teneur en
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Fig. 46 : Thermogrammes DTG des composites PVC/FB a 30% de la teneur en charge

pour différentes tailles de particules de bois.

IV.2.4 Caractérisation de |’ état de dispersion de la farine de bois dans la matrice

polychloruredevinyle adifférentestailles de particules de bois

Parmi les techniques de caractérisation utilisées habituellement dans I'étude de la
gualité de l'interface entre les charges, en particulier cellulosiques connues pour leur
hydrophilie importante, et la matrice thermoplastique (Polychlorure de vinyle)
hydrophobe, on retrouve les méthodes microscopiques comme la microscopie optique,
la microscopie électronique a balayage MEB, et récemment des méthodes plus
sensibles dont la microscopie a force atomique MFA. D'autres méthodes sont
également appliqueées et qui Sappuient sur les conséguences engendrées par une
meilleure adhésion et une bonne dispersion. Dans notre étude, nous avons utilisé le

MEB pour une caractérisation de la morphologie des surfaces fracturées des

composites.
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V.24.1 Analyse de la Morphologie par Microscopie Electroniqgue a Balayage
(MEB)

L es changements induits par I'incorporation de 20% en masse de farine de bois a
différentes tailles dans la matrice vierge du polychlorure de vinyle, sont observés par
la microscopie électronique a balayage MEB. Les images obtenues pour les différentes
formulations PVC vierge, PVC/FB a différentes tailles de particules de bois (50um,
100pum, 160um et 200um) sont représentées sur figures 47, 48, 49, 50 et 51

respectivement avec une amplification de 600.

La figure 46 représentant le micrographe de la surface fracturée du PVC vierge,

montre un état de surface homogene.

12.5kV 600x 100pm PVC vierge

Fig. 47 . Micrographie en MEB de |la surface fracturée du PVC vierge.
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Fig. 49 : Micrographie en MEB de la surface fracturée de composite F20/160um.
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12.5kV 600X 100um F20/100pm

Fig. 50 : Micrographie en MEB de la surface fracturée de composite F20/100um.

12.5kV 600x 100pm F20/50pum

Fig. 51 : Micrographie en MEB de la surface fracturée de composite F20/50um.
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Les micrographes des composites des figures 47, 48 et 49 relatifs a
I"incorporation de 20% en masse de la farine de bois dans la matrice PV C, décrivent
nettement une surface hétérogene, irréguliere, rugueuse et la présence d’ agrégats de
bois de différentes tailles, totalement séparés de la matrice de polychlorure de vinyle.
Ces agrégats augmentent en nombre et en dimensions avec |’ augmentation de la taille
des particules de bois incorporées dans la matrice du PV C. De plus, la morphologie
de surface se distingue par la présence de porosités et de fissurations qui mettent en
évidence d’ une part I'incompatibilité des deux phases en raison de la faible adhésion
interfaciale entre la farine de bois a caractére hydrophile et le PVC a caractére
hydrophobe et, d’ autre part, I'influence de la structure chimique et la taille des
particules de bois incorporée sur la dispersion. Cependant, pour la micrographie du
composite PVC/FB de 50um de dimension de particules de bois est caractérisée par
une réduction remarguable du nombre et de la taille des agrégats formés par lafarine
de bois favorisant ains une meilleure dispersion des particules dans la matrice
polymere en comparaison avec les composites PVC/FB de taille de particules
incorporée de 100um,160pum et 200pum. Ces résultats sont en bonne concordance

avec ceux rapportés par Baillif et al [80] et Yam et al [81].

89



Conclusion générale

CONCLUSION GENERALE

L’ objectif de ce travail était d’ étudier |’ effet de la taille des particules de

bois sur les propriétés des composites PVC/FB. Quatre classes de dimension de

particules ont été étudiées : 50, 100, 160 et 200um. Les composites correspondants ont

été préparés a partir d’ une résine thermoplastique (Polychlorure de vinyle) et de farine

de bois a différentes taille et avec différents proportions de charge variant entre 10 et

30 % en poids par procéde calandrage et moulage par compression. Les composites

obtenus sont ensuite caractérisés par la détermination des propriétés physiques,

mécaniques, thermiques et morphologiques.

L'analyse des résultats expérimentaux nous ont permis de tirer les

principales conclusions suivantes :

>

La densité des composites PV C/FB diminue avec |’ augmentation de taux de
charge. Cependant, elle ne varie pas avec la taille de particules de bois
incorporées dans la matrice PVC. L’homogénéité n’'est pas influencée par la

taille delacharge.

Le taux d'absorption d'eau dépend du temps dimmersion, du taux de

charge, mais aussi du lataille de particules incorporées dans le PV C.

Le comportement mécanique des composites PVC/FB montre qu’avec
I augmentation du taux et la taille de particule de bois dans la matrice PVC, la
contrainte et I'allongement a la rupture diminuent, alors que le module

d élasticité et la dureté croient progressivement.

L’ analyse thermogravimétrique (ATG/DTG) des échantillons (F50 et F200)
a différents taux de charge, révele que la présence de la farine de bois dans la

matrice polychlorure de vinyle, diminue la température de dégradation des
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composites PVC/FB par comparaison ala matrice PVC vierge, mais n’ accélére
pas le processus de dégradation. Cependant, la dimension des particules de bois

n’a aucun effet sur la dégradation des composites élaborés.

La caractérisation de |’ état de dispersion de lafarine de bois dans la matrice
PVC par MEB, montre une surface homogene et réguliere pour la formulation
F20/50 contrairement aux composites F20/100, F20/160 et F20/200 ce qui

indiquent une bonne dispersion de la charge.

En guise de perspective :

>

Améliorer I’adhésion interfaciale des composites PVC/FB a différentes
tailles des particules par I'introduction d'un agent de couplage ou un agent
comptabilisant.

Elaborer des matériaux composites préparés a base de déchet de PVC (ou
recyclé) et de bois, en présence d’ un agent comptabilisant.

Elaborer des matériaux composites a base de PVC/FB a différentes tailles
de particules par les procédés d’ extrusion et d’ injection.

Etudier le vieillissement des composites PV C/FB dont différentestailles de

particules.
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% Résultats de test d’absorption d’ eau

Annexe

Formulation F10/200

Formulation F20/200

Formulation F30/200

Temps Masse Taux Masse Taux d'abs Masse Taux
(heure) | moyenne(g) | d'abs(%) | moyenne(g) (%) moyenne (g) | d'abs (%)
0 1,30126667 0 1,1919 0 1,1333 0
24 1,30913333 | 0,60453891 1,2222 2,54215958 1,19293311 5,2619
48 1,31453333 | 1,01951918 1,24556667 4,50261487 1,22196599 7,8237
72 1,31526667 | 1,07587453 1,2561 5,38635792 1,24283231 9,6649
96 1,31683333 | 1,19627004 1,26243333 5,9177224 1,2567651 10,8943
120 1,31826667 | 1,30641913 1,2664 6,25052437 1,26916567 11,9885
144 1,31956667 | 1,40632179 1,27486667 6,96087479 1,2749659 12,5003
168 1,32146667 | 1,55233336 1,28166667 7,53139245 1,27996602 12,9415
192 1,32366667 1,7213994 1,2858 7,8781777 1,28449922 13,3415
216 1,32416667 1,7598235 1,29003333 8,23335291 1,28810198 13,6594
240 1,32556667 | 1,86741098 | 1,29213333 8,40954219 1,29145202 13,955
264 1,32633333 | 1,92632793 1,29393333 8,56056157 1,29334576 14,1221
288 1,32696667 | 1,97499846 1,2959 8,72556423 1,29628554 14,3815
312 1,32756667 | 2,02110738 | 1,29816667 8,91573678 1,29961971 14,6757
336 1,32826667 | 2,07490112 1,30056667 9,11709595 1,3031794 14,9898
360 1,3288 2,11588682 1,3023 9,26252202 1,30473202 15,1268
384 1,32963333 | 2,17992699 1,30343333 9,3576083 1,30633224 15,268
408 1,32983333 | 2,19529663 1,3062 9,58973068 1,30799933 15,4151
432 1,33013333 | 2,21835109 1,30763333 9,70998686 1,31066598 15,6504
456 1,33036667 | 2,23628233 1,30876667 9,80507313 1,31369983 15,9181
480 1,33076667 | 2,26702161 | 1,31036667 9,93931258 1,31686627 16,1975
504 1,33096667 | 2,28239125 1,31143333 10,0288055 1,31833276 16,3269
528 1,3317 2,3387466 1,31226667 10,0987219 1,32059936 16,5269
552 1,33276667 | 2,42071801 1,31306667 10,1658417 1,32386553 16,8151
576 1,33296667 | 2,43608765 | 1,31423333 10,2637246 1,32549975 16,9593
600 1,3334 2,46938854 1,3152 10,3448276 1,32733229 17,121
624 1,33413333 | 2,52574388 1,316 10,4119473 1,32919884 17,2857
648 1,3347 2,5692912 1,31646667 10,4511005 1,33143257 17,4828
672 1,33513333 | 2,60259208 1,31783333 10,5657633 1,33289906 17,6122
696 1,33526667 | 2,61283851 1,3188 10,6468663 1,3350988 17,8063
720 1,33546667 | 2,62820815 1,32026667 10,7699192 1,33709907 17,9828
744 1,33576667 | 2,65126261 1,32183333 10,901362 1,3383321 18,0916
912 1,33693333 | 2,74091884 | 1,32356667 11,046788 1,34456639 18,6417
1032 1,33863333 | 2,87156078 1,32656667 11,298487 1,35009916 19,1299
1200 1,34003333 | 2,97914826 1,3314 11,704002 1,35549933 19,6064
1368 1,34306667 | 3,21225446 1,33563333 12,0591772 1,35893323 19,9094
1536 1,34343333 | 3,24043213 1,3385 12,2996896 1,35986594 19,9917




Annexe

Formulation F10/160

Formulation F20/160

Formulation F30/160

Temps Masse Taux d'abs Masse Taux d'abs Masse Taux d'abs
(heure) | moyenne (Q) (%) moyenne (Q) (%) moyenne (Q) (%)
0 1,39893333 0 1,29913333 0 1,35696667 0
24 1,40636667 | 0,53135746 | 1,31523333 | 1,23928799 | 1,42056667 | 4,68692401
48 1,41133333 | 0,88638987 1,3324 2,56068174 1,4498 6,84123878
72 1,41316667 | 1,0174421 | 1,33826667 | 3,01226485 | 1,46773333 | 8,16281385
96 1,4152 1,16279094 1,3502 3,93082595 1,4787 8,97098895
120 1,4163 1,24142228 | 1,35233333 | 4,09503798 | 1,49503333 | 10,174654
144 1,41746667 | 1,32481915 | 1,36226667 | 4,85965029 | 151053333 | 11,3169075
168 1,41953333 | 1,47255076 1,3667 520090344 | 151773333 | 11,8475027
192 1,42 1,50590951 | 1,36973333 | 5,43439243 1,522 12,1619295
216 1,42123333 | 1,59407192 | 1,37563333 | 5,88854135 1,529 12,677786
240 1,42193333 | 1,64411004 1,3793 6,17078079 1,5323 12,9209754
264 1,42256667 | 1,68938263 1,3817 6,35551934 | 1,53506667 | 13,1248615
288 1,42396667 | 1,78945888 | 1,38326667 | 6,47611255 | 153893333 | 13,4098108
312 1,4239 1,78469334 1,3847 6,58644252 1,5411 13,5694807
336 1,426 1,93480772 | 1,38583333 | 6,67368016 1,5447 13,8347783
360 1,42603333 | 1,93719048 | 1,38706667 | 6,76861525 | 154623333 | 13,9477754
384 1,42623333 | 1,95148709 | 1,38823333 | 6,85841871 | 154826667 | 14,0976194
408 1,42776667 | 2,06109441 1,3887 6,89434009 1,5501 14,2327247
432 1,42806667 | 2,08253932 1,3892 6,93282729 | 155146667 | 14,3334395
456 1,42833333 | 2,10160146 1,3903 7,01749912 | 155306667 | 14,4513495
480 1,42866667 | 2,12542914 | 1,39213333 | 7,15861884 | 155446667 | 14,5545208
504 1,42913333 | 2,15878789 | 1,39363333 | 7,27408043 | 155543333 | 14,6257582
528 1,42953333 | 2,18738111 1,3944 7,33309413 | 1,55696667 | 14,7387553
552 1,42996667 | 2,21835709 | 1,39513333 | 7,38954202 | 1,55913333 | 14,8984251
576 1,43026667 | 2,239802 | 1,39593333 | 7,45112154 1,5604 14,9917706
600 1,43053333 | 2,25886414 | 1,39673333 | 7,51270105 | 156123333 | 15,0531821
624 1,43126667 | 2,31128503 | 1,39766667 | 7,58454382 | 156286667 | 15,1735486
648 1,43166667 | 2,33987825 | 1,39863333 | 7,6589524 1,5638 15,2423294
672 1,43216667 | 2,37561976 | 1,39963333 | 7,73592679 1,5647 15,3086538
696 1,4324 2,39229914 1,401 7,84112513 | 156626667 | 15,4241074
720 1,4326 2,40659575 1,4019 7,91040208 | 1,56806667 | 15,5567562
744 1,4328 2,42089235 | 1,40263333 | 7,96684997 1,5696 15,6697533
912 1,4344 2,53526521 1,4057 8,20290478 | 1,56993333 | 15,6943179
1032 1,43513333 | 2,5876861 1,4067 8,27987917 | 1,57303333 | 159227686
1200 1,43693333 | 2,71635556 | 1,40826667 | 8,40047239 | 157623333 | 16,1585887
1368 1,4406 2,97846002 | 1,41203333 | 8,69040927 1,5815 16,5467093
1536 1,4415 3,04279476 1,4133 8,78791017 | 158253333 | 16,6228595




Annexe

Formulation F10/100

Formulation F20/100

Formulation F30/100

Temps Masse Taux d'abs Masse Taux d'abs Masse Taux d'abs
(heure) | moyenne (g) (%) moyenne (Q) (%) moyenne (Q) (%)
0 1,0304 0 1,30036667 0 1,44203333 0
24 1,03603333 | 054671325 | 1,31926667 | 145343595 | 150903333 | 4,64621739
48 1,03683333 | 0,624353 1,32753333 | 2,08915408 | 1,53546667 | 6,47927719
72 1,03826667 | 0,76345756 1,3304 2,30060472 | 1,55046667 | 7,51947506
96 1,03929333 | 0,86309524 | 1,33513333 | 2,67360462 1,5616 8,29153304
120 1,04063333 | 0,99314182 1,3375 2,85560457 1,5709 8,93645572
144 1,04143333 | 1,07078157 | 1,34173333 | 318115377 | 158243333 | 9,73625231
168 1,0431 1,23253106 | 1,34423333 | 3,37340724 | 1,59113333 | 10,3395671
192 1,04356667 | 1,27782091 | 1,34633333 | 3,53490015 1,5946 10,5799684
216 1,04436667 | 1,35546066 | 1,35023333 | 383481556 | 1,60403333 | 11,2341372
240 1,04463333 | 1,38134058 | 1,35173333 | 3,95016763 1,6083 11,5300157
264 1,04527333 | 1,44345238 | 1,35276667 | 4,0296324 | 161236667 | 11,8120249
288 1,04575333 | 1,49003623 1,354 4,12447744 1,6176 12,1749384
312 1,0461 1,52368012 1,3554 4,23213939 1,62 12,3413701
336 1,04664 1,57608696 | 1,35696667 | 4,35261822 | 1,62126667 | 12,429209
360 1,04705 1,61587733 | 1,35863333 | 4,4807872 | 1,62316667 | 12,5609674
384 1,04726667 | 1,63690476 1,3601 4,5935759 1,6269 12,8198611
408 1,04733333 | 1,64337474 1,3605 462433646 | 1,62853333 | 129331271
432 1,0477 1,67895963 1,3618 472430826 | 1,62903333 | 129678004
456 1,04793333 | 1,70160455 | 1,36283333 | 4,80377303 | 1,63136667 | 13,1296089
480 1,04826667 | 1,73395445 | 1,36366667 | 4,86785751 | 1,63333333 | 13,2659904
504 1,04863333 | 1,76953934 1,3654 5,00115325 1,6347 13,360764
528 1,0489 1,79541925 | 1,36653333 | 5,08830816 1,6356 13,4231759
552 1,0493 1,83423913 | 1,36753333 | 5,16520954 1,6366 13,4925224
576 1,0498 1,88276398 1,3684 5,23185741 1,6375 13,5549343
600 1,04993333 | 1,89570393 | 1,36926667 | 5,29850528 1,6385 13,6242808
624 1,05003333 | 1,9054089 | 1,37016667 | 5,36771653 | 1,63953333 | 13,6959389
648 1,05016667 | 1,91834886 1,3713 5,45487143 1,6402 13,7421699
672 1,0503 1,93128882 | 1,37203333 | 551126578 1,6408 13,7837778
696 1,05053333 | 1,95393375 1,3736 5,63174462 1,6415 13,8323204
720 1,0508 1,97981366 | 1,37476667 | 5,72146291 1,6422 13,8808629
744 1,05136667 | 2,03480849 1,3756 5,78554739 | 1,64273333 | 139178477
912 1,0514 2,03804348 1,377 5,89320934 | 1,64203333 | 13,8693052
1032 1,0527 2,16420807 1,3804 6,15467405 | 164336667 | 13,9617672
1200 1,05326667 | 2,2192029 | 1,38363333 | 6,40332187 | 1,64863333 | 14,3269922
1368 1,055 2,38742236 1,3891 6,82371611 1,6522 14,5743282
1536 1,05556667 | 2,44241718 1,3908 6,95444847 1,6528 14,6159361




Annexe

Formulation F10/50

Formulation F20/50

Formulation F30/50

Temps Masse Taux d'abs Masse Taux d'abs Masse Taux d'abs
(heure) | moyenne (Q) (%) moyenne (Q) (%) moyenne (Q) (%)
0 1,40636667 0 1,28123333 0 1,2116 0
24 1,411 0,32945391 | 1,29496667 | 1,07188412 | 1,24996667 | 3,16661164
48 1,41483333 | 0,60202389 | 1,30006667 | 1,46993808 | 1,26016667 | 4,00847364
72 1,41503333 | 0,61624493 | 1,30186667 | 1,61042772 | 1,26706667 | 4,57796853
96 1,4165 0,72053258 | 1,30546667 | 1,89140698 | 1,27486667 | 5,22174535
120 1,4175 0,79163779 | 1,30806667 | 2,09433645 | 1,27893333 | 5,55738968
144 1,4193 0,91962717 | 1,30936667 | 2,19580119 | 1,28553333 | 6,10212391
168 1,42026667 | 0,98836221 | 1,31233333 | 2,42734891 | 1,29043333 | 6,50654782
192 1,42113333 | 1,04998672 1,3143 2,58084685 | 1,29363333 | 6,77066138
216 1,4225 1,14716385 1,3157 2,69011656 | 1,29876667 | 7,19434357
240 1,4236 1,22537958 | 1,31783333 | 2,85662279 | 1,30076667 | 7,35941455
264 1,42396667 | 1,25145149 | 1,31893333 | 2,94247757 | 1,30333333 | 7,57125564
288 1,42453333 | 1,29174444 | 1,32026667 | 3,04654396 | 1,30636667 | 7,82161329
312 1,42506667 | 1,32966722 | 1,32103333 | 3,10638214 1,3086 8,00594256
336 1,4257 1,37470053 | 1,32323333 | 327809169 | 1,31133333 | 823153956
360 1,42636667 | 1,422104 1,32373333 | 3,31711659 1,3139 8,44338065
384 1,42706667 | 1,47187765 1,3246 3,38475975 | 1,31623333 | 8,63596346
408 1,42816667 | 1,55009338 | 1,32543333 | 3,44980124 | 1,31676667 | 8,67998239
432 1,42836667 | 1,56431442 | 1,32603333 | 3,49663112 1,318 8,78177616
456 1,42846667 | 1,57142494 | 1,32676667 | 3,55386764 1,3198 8,93034005
480 1,42856667 | 1,57853547 1,3273 3,59549419 | 1,32163333 | 9,08165511
504 1,42866667 | 1,58564599 | 1,32783333 | 3,63712075 | 1,32363333 | 9,24672609
528 1,42886667 | 1,59986703 1,3288 3,71256889 1,3255 9,40079234
552 1,42906667 | 1,61408807 1,3298 3,79061868 | 1,32773333 | 9,5851216
576 1,42923333 | 1,6259389%4 1,3307 3,8608635 | 1,32843333 | 9,64289645
600 1,42963333 | 1,65438103 1,3314 3,91549836 1,3293 0,7144272
624 1,43026667 | 1,69941433 | 1,33213333 | 3,97273488 | 1,33053333 | 9,81622098
648 1,43076667 | 1,73496693 1,3329 4,03257305 1,3317 9,91251238
672 1,43153333 | 1,78948093 | 1,33366667 | 4,09241123 | 1,33246667 | 9,97578959
696 1,43186667 | 1,81318266 | 1,33393333 | 4,11322451 | 1,33406667 | 10,1078464
720 1,43226667 | 1,84162475 | 1,33436667 | 4,14704609 | 1,33563333 | 10,237152
744 1,4325 1,85821597 | 1,33486667 | 4,18607098 1,3367 10,3251898
912 1,4328 1,87954753 | 1,33803333 | 4,43322867 1,3416 10,7296137
1032 1,43453333 | 2,00279656 | 1,34093333 | 4,65957308 | 1,34526667 | 11,0322439
1200 1,4359 2,09997369 | 1,34493333 | 4,97177226 1,3505 11,4641796
1368 1,43813333 | 2,25877533 1,3484 5,24234489 | 1,35453333 | 11,7970727
1536 1,4383 2,27062619 | 1,35066667 | 541925776 | 1,35663333 | 11,9703973




Annexe

Formulation FO (PVC vierge) Formulation FO (PVC vierge)
Temps M asse Taux d'abs Temps Masse Taux d'abs
(heure) | moyenne (g) (%) (heure) | moyenne (g) (%)

0 1,41313333 0 456 1,41686667 0,26418857
24 1,414 0,06132967 480 1,4169 0,26654739
48 1,41416667 0,07312379 504 1,41693333 0,26890621
72 1,41473333 0,11322381 528 1,41696667 0,27126504
96 1,415 0,1320944 552 1,417 0,27362386
120 1,41543333 0,16275912 576 1,41703333 0,27598269
144 1,4159 0,19578266 600 1,41706667 0,27834151
168 1,41623333 0,2193709 624 1,4171 0,28070034
192 1,41646667 | 0,23588267 648 1,41713333 0,28305916
216 1,4165 0,2382415 672 1,41716667 0,28541798
240 1,41653333 0,24060032 696 1,4172 0,28777681
264 1,41656667 0,24295915 720 1,41723333 0,29013563
288 1,4166 0,24531797 744 1,41726667 0,29249446
312 1,41663333 | 0,24767679 912 1,4173 0,29485328
336 1,41666667 0,25003562 1032 1,41733333 0,29721211
360 1,4167 0,25239444 1200 1,41736667 0,29957093
384 1,41673333 0,25475327 1368 1,4174 0,30192975
408 1,41676667 0,25711209 1536 1,41743333 0,30428858
432 1,41683333 | 0,26182974

+» Résultats de test de densité et de dureté Shore D

Formulations Densité Dureté Shore D
FO 1,27 61+ 0,21
F10/50 1,25 61,3+ 0,09
F20/50 1,22 61,6 + 0,14
F30/50 1,20 62+ 0,21
F10/100 1,25 62,2+ 0,14
F20/100 1,21 62,5+ 0,13
F30/100 1,19 63+ 0,17
F10/160 1,25 63,5+ 0,21
F20/160 1,22 64+ 0,13
F30/160 1,20 64,69 + 0,15
F10/200 1,25 65+ 0,15
F20/200 1,22 65,8+ 0,17
F30/200 1,19 67 + 0,13




+ Résultats de la caractérisation mécanique

Annexe

Formulations | Contrainteala | Allongementala | Module d’ Young
rupture (MPa) rupture (%) (MPa)

FO 27,11+ 0,66 182,62 + 5,24 268,49 + 12,25
F10/50 21,38 + 0,54 119,88 + 18,94 499,01 + 53,03
F20/50 17,16 + 0,43 65,11 + 3,67 615,8 + 30,57
F30/50 15,4+ 0,76 43,89 + 5,53 735,38 + 8,51
F10/100 20,64+ 0,73 95,33+ 1,13 515,72 + 3,39
F20/100 15,5+ 1,99 45,77 + 2,66 631,11 + 45,58
F30/100 14,87 + 0,92 18,19+ 27 779,8+ 5,91
F10/160 19,69 + 0,29 91,35+ 5,13 588,53 + 84,54
F20/160 15,45+ 1,77 33,11+ 5,03 695,77 + 59,47
F30/160 14,67+ 1,5 10,91 + 1,03 781,46 + 55,55
F10/200 18,4+ 0,53 69,32+ 9,6 667,44 + 73,82
F20/200 13,18+ 0,61 28,6 +7,7 728,74 + 11,52
F30/200 11,65+ 0,47 8,63+ 0,97 944,02 + 64,13

+» Réaultats

d'analyse thermique ATG-DTG du PVC Vierge et des
composites PVC/FB

Formulation FO (PVC Vierge) Formulation F10/50
T(°C) | ATG(%) DTG T (°C) ATG(%) DTG
(Y%/min) (Y%/min)

2,5 100,066 46 99,66
25 100 -0,0203 438 99,629 -0,0308
25 100 -0,0068 438 99,629 -0,0211
2,7 100,066 0,0521 5 99,567 -0,0106
2,7 100,066 0,2373 5 99,598 -0,0025
35 100,462 0,4847 5,1 99,598 0,051
58 100,989 0,6161 5,1 99,629 0,2793
10,1 101,517 0,6413 6,4 100,062 0,5466
16,8 102,045 0,6094 10,6 100,587 0,6094
25,7 102,507 0,5127 18,4 101,082 0,4915
36,4 102,902 0,3959 29,3 101,453 0,3233
48 103,166 0,2924 42,7 101,607 0,1741




Annexe

60 103,364 0,2052 56,1 1017 0,0657
71,9 103,496 0,1542 69,4 101,731 -0,0007
83,3 103,694 0,1343 81,9 101,669 -0,0427
93,7 103,694 0,1261 92,9 101,638 -0,0509
103,8 103,826 0,1359 103 101,607 -0,0233
113,7 103,958 0,1359 112,6 101,607 -0,0025
1231 104,024 0,129 121,5 101,607 0,0021
1324 104,156 0,1304 130,3 101,607 -0,00920
141,9 104,288 0,1154 139,1 101,577 -0,0202
1514 104,354 0,0841 1484 101,577 -0,0113
160,6 104,42 0,0416 157,5 101,577 -0,0093
169,7 104,42 -0,0078 166,8 101,577 -0,0324
1786 104,42 -0,0574 176,3 101,546 -0,0691
1874 104,288 -0,0753 185,5 101,453 -0,1148
1964 104,288 -0,1963 194.6 101,329 -0,1908
205,3 103,892 -0,5828 2035 101,144 -0,3111
214,3 103,298 -0,8583 2124 100,835 -0,5011
223 102,639 -1,038 221,2 100,34 -0,811
2317 101,715 -2,2795 2298 99,505 -1,4813
240,3 100,132 -7,7339 238,7 98,238 -341
248,2 88,654 -15,1686 247,2 93,632 -5,9269
256,4 73,879 -18,3508 255,5 88,192 -8,1064
264,7 57,124 -14,9594 263,8 80,556 -10,8445
273,2 48,087 -7,8155 272,2 70,015 -12,9286
281,6 44,855 -3,1305 280,8 58,393 -11,9245
290 43,338 -1,5029 289,7 49,645 -8,514
298,4 42,48 -0,836 2984 44,266 -5,2025
306,7 42,018 -0,4639 307 41,175 -2,87
3153 41,755 -0,2557 3155 39,629 -1,4059
3239 41,623 -0,1638 3241 38,949 -0,6545
3319 41,491 -0,1106 3324 38,64 -0,3617
339,7 41,425 -0,0725 340,7 38,393 -0,2826
3474 41,425 -0,0614 348,9 38,176 -0,2838
355,4 41,293 -0,071 357,1 37,929 -0,3137
3634 41,293 -0,0938 365,2 37,311 -0,4588
3717 41,161 -0,1484 381,4 36,909 -0,5951
379,9 41,029 -0,2368 389,4 36,321 -0,8207
388,2 40,765 -0,3982 397,6 35,549 -1,2974
396,3 40,369 -0,7427 405,6 34,374 -2,5355
404,5 39,644 -1,4971 4137 31,932 -2,5355
412,6 37,929 -2,4012 4218 29,768 -2,2739
420,6 35,554 -2,7279 430,1 28,223 -1,7236
4283 33,245 -2,3553 4382 27,017 -1,2969
436,4 31,596 -1,7552 446,3 26,059 -1,0089
4444 30,343 -1,269 4543 25,348 -0,7618




Annexe

452,5 29,485 -0,9264 462,1 24,822 -0,5779
460,6 28,826 -0,6795 469,9 24,359 -0,4627
468,5 28,364 -0,5045 4778 24,049 -0,4124
476,4 28,034 -0,3818 4859 23,679 -0,3673
484,2 27,704 -0,3165 4937 23,338 -0,3673
492,1 27,441 -0,2837 501,5 23,091 -0,322
500,1 27,243 -0,2634 509,3 22,844 -0,2795
507,9 27,045 -0,2377 517,2 22,597 -0,2301
5158 26,847 -0,2097 524.9 22,442 -0,1789
523,5 26,649 -0,1769 532,8 22,318 -0,1481
531,2 26,583 -0,1658 540,8 22,195 -0,1282
538,9 26,385 -0,1633 548,7 22,102 -0,1144
546,6 26,319 -0,1363 556,3 22,009 -0,1042
554,2 26,187 -0,0966 564 21,917 -0,0818
562,1 26,121 -0,0657 571,7 21,917 -0,0969
570,1 26,055 -0,0478 579,4 21,731 -0,1239
578 26,055 -0,0164 587,1 21,669 -0,1101
585,7 25,989 -0,0039 594.8 21,607 -0,0981
5934 26,055 -0,0126 602,4 21,515 -0,0965
601,1 26,055 -0,0101 610,2 21,422 -0,0978
609 26,055 -0,0043 618 21,36 -0,1006
616,8 26,055 -0,0019 625,9 21,267 -0,1037
624,7 25,989 -0,013 633,6 21,175 -0,1024
632,5 25,989 -0,0087 641,3 21,082 -0,1092
640,3 25,989 -0,0068 649 20,989 -0,1092
648,3 25,989 -0,0092 656,5 20,927 -0,1083
656,2 25,989 -0,0145 664,1 20,835 -0,1089
664 25,923 -0,0237 671,8 20,742 -0,1092
6718 25,989 -0,0285 679,6 20,618 -0,1189
679,8 25,923 -0,0324 687,4 20,556 -0,1248
687,7 25,858 -0,0459 695,2 20,433 -0,1307
695,4 25,858 -0,058 703,1 20,309 -0,1422
703,1 25,792 -0,0624 711 20,185 -0,1538
710,8 25,792 -0,059 718,9 20,062 -0,1617
718,6 25,726 -0,0657 726,8 19,907
726,5

25,66




Formulation F20/50

Formulation F30/50

T(°C) | ATG(%) DTG T (°C) ATG(%) DTG
(%/min) (%/min)
9,2 99,872 14,8 99,784
9 99,872 -0,1466 14,4 99,698 -0,1225
8,9 99,872 -0,1184 13,7 99,741 -0,051
8,9 99,872 0,0184 13,4 99,654 -0,0405
8,9 99,872 0,0034 12,9 99,654 -0,0322
8,7 99,829 0,1409 12,4 99,554 0,0142
8,9 99,957 0,4753 12,3 99,654 0,1731
10,1 100,555 0,6604 12,9 99,914 0,3396
14,2 101,365 0,8361 15,5 100,216 0,431
215 101,792 0,9279 20,8 100,648 0,4399
31,5 103,37 0,3504 28,9 101,08 0,2823
44 102,517 -0,021 39,6 101,123 0,1323
56,5 103,37 0,0815 51,3 101,21 0,0585
69,5 102,73 -0,001 63,7 101,253 -0,012
81,9 102,73 -0,0018 76,4 101,166 -0,0959
92,9 102,645 -0,0221 88,2 101,08 -0,1288
103,4 102,602 -0,0993 99,4 100,95 -0,1368
113,3 | 102,517 -0,0544 110,1 100,821 -0,1332
113,3 102,56 -0,0544 120,1 100,734 -0,0961
122,6 | 102,773 -0,0047 129,5 100,691 -0,0585
131,6 | 102,773 -0,172 138,6 100,691 -0,0199
140,7 | 102,218 -0,2334 147,9 100,648 0,0063
150,1 | 102,133 -0,0794 156,8 100,648 -0,0098
159,3 | 102,133 -0,0465 165,7 100,648 -0,0136
168,6 | 102,048 -0,1359 174,8 100,605 -0,031
178 102,005 -0,1923 183,9 100,605 -0,1067
187,2 | 101,749 -0,2647 192,8 100,475 -0,2111
196,3 | 101,493 -0,4204 201,6 100,216 -0,3604
205,3 | 101,109 -0,6416 210,6 99,914 -0,6041
2143 | 100,127 -0,9517 219,2 99,222 -0,8861
2229 | 99,531 -1,3527 227,8 98,402 -1,2098
231,7 98,251 -2,5154 236,4 97,322 -3,1722
2406 | 96,118 -5,4089 245,1 94,125 -6,7956
249 88,823 -7,842 253,4 85,788 -8,0944
257,3 82,466 -9,1897 261,6 79,698 -8,3282
265,6 | 74,061 -10,9662 270 72,095 -9,1577
274,1 63,78 -11,2494 278,3 64,147 -8,6143

Annexe




2826 | 54,735 -9,0012 286,9 57,495 -6,7709
2914 | 48,677 -6,004 2954 52,829 -4,7174
300,1 | 44,923 -3,7458 303,9 49,762 -3,1064
308,6 | 42,577 -2,2716 312,2 47,775 -1,995
3172 | 41,212 -1,3114 320,5 46,479 -1,2791
325,6 | 40,444 -0,7523 328,9 45,659 -0,857
333,8 | 40,017 -0,4932 337,3 45,097 -0,6462

342 39,676 -0,4029 345,6 44,622 -0,5579
350,2 | 39,334 -0,3919 353,9 44,147 -0,5329
358,1 | 39,036 -0,4169 362 43,758 -0,5484
366,3 | 38,652 -0,4701 370,1 43,283 -0,6032
374,6 | 38,268 -0,5623 3784 42,721 -0,7383
3829 | 37,756 -0.7223 386,5 42,073 -0,9883
391,1 | 37,073 -0,9908 394,5 41,123 -1,344
3994 | 36,135 -1,5455 402,4 39,827 -1,7411
407,5 | 34,684 -2,3016 410,4 38,272 -2,145
4156 | 32,125 -2,3591 418,3 36,156 -2,2665
423,5 | 30,503 -1,8734 426,3 34,384 -1,9788
4314 | 29,096 -1,5265 434,3 32,873 -1,595
439,5 | 27,944 -1,2167 4423 31,706 -1,2019
4474 27,09 -0,9139 450,3 30,886 -0,8408
4554 | 26,451 -0,6751 458,4 30,324 -0,5753
463,5 | 25,981 -0,5235 466,3 29,935 -0,3889
4715 | 25,597 -0,4257 4741 29,676 -0,2304
4795 | 25,256 -0,3726 481,9 29,59 -0,1484
4875 | 24,957 -0,3488 489,7 29,46 -0,2339
4954 | 24,659 -0,3288 497,6 29,158 -0,2886
5032 | 24,445 -0,3025 505,7 28,942 -0,2244
510,8 | 24,189 -0,2522 513,8 28,812 -0,182
5185 | 23,976 -0,1785 521,6 28,639 -0,1747

526 23,891 -0,1213 529,5 28,51 -0,1617
5339 | 23,805 -0,1025 537,5 28,38 -0,1503
514,8 | 23,677 -0,1028 545,3 28,294 -0,1373
549,7 | 23,635 -0,1038 553 28,164 -0,1294
5575 | 23,549 -0,1013 560,8 28,078 -0,1193
5653 | 23,464 -0,0941 568,6 27,948 -0,0971
573,23 | 23,379 -0,086 576,2 27,905 -0,1228
580,9 | 23,294 -0,0838 584 27,732 -0,1592
588,8 | 23,251 -0,0847 591,8 27,603 -0,1377
5964 | 23,166 -0,0834 599,7 27,516 -0,1279
6043 | 23,123 -0,0838 607,5 27,387 -0,1275

612 23,038 -0,0853 615,4 27,3 -0,1133
619,8 | 22,952 -0,0947 623,5 27,214 -0,1098
6275 | 22,867 -0,1016 631,3 27,127 -0,1421
6353 | 22,782 -0,0997 639,2 26,998 -0,1608

Annexe




Annexe

6431 | 22,696 -0,0997 646,9 26,868 -0,1604
650,8 | 22,654 -0,0922 654,4 26,739 -0,1715
6856 | 22,526 -0,1044 662,1 26,566 -0,1813
666,3 | 22,483 -0,1103 670,1 26,436 -0,1848
674,1 | 22,355 -0,1035 678,1 26,307 -0,188
6819 | 22,312 -0,1328 686 26,134 -0,1905
689,7 | 22,142 -0,1838 693,9 25,918 -0,1949
697,6 | 22,014 -0,171 701,6 25,788 -0,1937
7055 | 21,843 -0,1585 709,1 25,659 -0,1984
7134 | 21,715 -0,1756 716,6 25,443 -0,2051
721 | 21,587 -0,205 7243 25,27
Formulation F10/200 Formulation F20/200 Formulation F30/200
T(C) |ATG(%)| DTG | T(°C) |ATG(%)| DTG T(°C) |ATG (%) | DTG
(%/min) (%/min) (%/min)
7,9000 | 100,0000 38 99,014 12,1 99,863
7,9000 | 99,9510 | -0,0994 338 99,261 -0,4195 11,8 100,046 | -0,2228
7,9000 | 99,9510 | -0,0184 338 98,571 -0,4648 11,3 99,636 -0,2291
7,9000 | 99,8520 | -0,0134 38 98,423 -0,2119 10,8 99,59 -0,0711
7,9000 | 99,9010 | -0.0098 4 98,275 -0,1194 10,5 99,545 -0,0254
7,9000 | 99,9010 | 0,1063 4 98,176 0,0689 10 99,545 -0.0097
8,0000 | 100,0000 | 0,3817 7,7 98,817 0,6127 9,7 99,545 0,1334
10,1000 | 100,4930 | 0,5956 14 99,409 0,8792 97 99,727 0,4472
15,5000 | 101,0850 | 10,5974 239 | 100,641 | 1,1038 12,1 100,273 | 0,6486
24,1000 | 101,5290 | 0,4666 36,4 | 100,789 0,5879 18,7 100,91 0,5669
35,6000 | 101,8250 | 10,3072 497 | 100,887 | -0,1892 29,3 101,274 | 0,3429
48,3000 | 102,0230 | 0,1690 62,8 100,69 -0,4484 427 101,457 | 0,1207
61,2000 | 102,1210 | 0,0802 75,6 | 100,591 -0,242 56,2 101,457 | -0,0347
74,0000 | 102,1210 | 10,0311 87,2 | 100,296 | -0,1628 70 101,366 | -0,1119
85,7000 | 102,1710 | 10,0116 97,7 | 100,394 -0,369 82,8 101,229 | -0,1495
96,4000 | 102,1710 | 0.0076 107,7 | 99,704 -0,3384 94 101,092 | -0,1466
106,5000 | 102,1210 | 0,0195 117,2 | 99,655 -0,043 104,4 101,001 | -0,1309
116,1000 | 102,1710 | 0,0354 1262 | 99,704 0,0329 114,1 100,865 | -0,1061
125,1000 | 102,2200 |  0,0477 1352 | 99,754 -0,0996 1231 100,819 | -0,0944
133,9000 | 102,2690 | 0,0557 1442 | 99,458 -0,1603 1317 100,728 | -0,0797
142,8000 | 102,3680 | 0,0524 1532 | 99,458 -0,0361 140,6 100,637 | -0,0581
151,8000 | 102,4170 | 0,0347 162 99,507 -0,0176 149,7 100,683 | -0,0437
160,6000 | 102,3680 | 0,0137 171,1 | 99,458 -0,057 158,5 100,592 -0,043
169,6000 | 102,4170 | -0,0336 | 180,3 | 99,409 -0,1156 167,5 100,592 -0,054
178,8000 | 102,3190 | -0,1107 | 1891 | 99,261 -0,2196 176,4 100,592 | -0,1002
187,7000 | 102,2200 | -0,1795 | 197,9 | 99,064 -0,3651 185,3 100,41 -0,1733
196,5000 | 102,0230 | -0,2804 | 2066 | 98,669 -0,5626 1939 100,273 | -0,2702




Annexe

2054000 | 101,7270 | -04381 | 2153 | 98,127 -0,8301 202,6 100 -0,4245
214,3000 | 101,3320 | -0,6419 | 2237 | 97,289 -1,2345 211,5 99,545 -0,6709
222,8000 | 100,6410 | -0,9549 | 2323 | 96,106 -2,1769 220,2 98,908 -1,0054
231,3000 | 99,7530 | -1,8093 241 94,283 -4,9834 2289 97,906 -1,6763
240,0000 | 98,1750 | -3,9767 | 2492 | 87,235 -7,7495 237,7 96,404 -4,2989
2482000 | 92,8470 | -6,2609 | 2576 | 80,927 -8,6565 246,3 90,988 -7,7225
256,5000 | 87,4690 | -8,1558 | 2659 | 73534 | -10,0672 254,7 82,977 -8,3514
264,8000 | 79,7730 | -10,9276 | 2743 | 63972 | -11,0356 263 76,969 -8,6165
2732000 | 69,1170 | -12,7856 | 2826 | 54,559 -9,5913 271,3 68,958 -9,8082
281,6000 | 57,7700 | -11,3355 | 2912 | 47,708 -6,7664 279,7 60,173 -9,2444
290,3000 | 49,7290 | -7,8157 | 2997 43,42 -4,2602 2884 53,209 -6,9002
298,9000 | 44,9430 | -4,7147 | 307,9 | 40,759 -2,5614 297 48,703 -4,4463
307,2000 | 42,0820 | -2,7132 | 3162 | 39,231 -1,4659 305,6 45,926 -2,7057
315,7000 | 40,5030 | -1,4504 | 3245 | 38,443 -0,8095 314,1 44,288 -1,5946
324,1000 | 39,7630 | -0,7004 | 3327 37,95 -0,4748 322,6 43,332 -0,9203
332,3000 | 39,4180 | -0,3607 341 37,654 -0,3452 330,7 42,831 -0,5665
340,7000 | 39,1710 | -0,2393 | 3493 | 37,408 -0,3228 338,9 42,467 -0,4162
348,9000 | 39,0230 | -0,2136 | 3576 | 37,112 -0,3538 347 42,103 -0,3658
356,9000 | 38,8750 | -0,2487 | 3656 | 36,816 -0,4167 355 41,83 -0,3708
365,0000 | 38,6290 | -0,3311 | 3736 | 36,422 -0,5167 363,2 41,557 -0,4208
373,1000 | 382830 | -0,4644 | 3816 | 35978 -0,6835 371,3 41,147 -0,4962
381,3000 | 37,8890 | -0,7138 | 3895 | 35,338 -0,9593 379,4 40,692 -0,6316
389,1000 | 37,1480 | -1,0947 | 3976 | 34,401 -1,3706 3875 40,1 -0,8533
397,1000 | 36,0140 | -1,5516 | 4057 33,07 -1,892 395,4 39,326 -1,1471
405,0000 | 34,5340 | -2,0001 | 4138 | 31,148 -2,3332 403,2 38,188 -1,6109
412,8000 | 32,7080 | -24334 | 4219 | 28931 -2,2581 4111 36,686 -1,9927
420,8000 | 30,3900 | -2,6127 430 27,403 -1,6984 4191 34,866 -1,8563
4289000 | 28,3180 | -2,3738 438 26,22 -1,2406 4271 33,455 -1,5292
436,8000 | 26,4430 | -18971 | 4458 | 25,333 -0,9799 4351 32,271 -1,2645
444,6000 | 251110 | -1,3221 | 4539 | 24,643 -0,7806 4429 31,361 -0,9894
452,3000 | 24,2720 | -0,8385 | 461,8 | 24,051 -0,6777 450,8 30,633 -0,7676
460,1000 | 23,7300 | -0,5172 | 4699 23,46 -0,5846 4588 30,086 -0,6116
468,1000 | 2344830 | -0,3126 479 23,066 -0,442 466,7 29,631 -0,5159
4759000 | 232360 | -0,2071 | 4877 22,77 -0,3073 4744 29,267 -0,4678
483,9000 | 23,0880 | -0,1449 | 4954 | 22,573 -0,2054 4822 28,812 | -0,3891
491,8000 | 22,9900 | -0,1120 | 5026 | 22,425 -0,1509 4898 28,584 -0,2624
499,7000 | 22,8910 | -0,0951 | 5007 | 22,326 -0,1372 4974 28,448 -0,1777
507,6000 | 22,8420 | -0,0766 517 22,228 -0,1405 505,2 28,311 -0,1467
515,5000 | 22,7920 | -0,0607 | 5243 22,08 -0,148 513,2 28,22 -0,1334
523,3000 | 22,6940 | -0,0560 | 5319 | 21,981 -0,1498 521,1 28,084 | -0,1364
531,3000 | 22,6940 | -0,0503 | 5397 | 21,833 -0,1394 529,1 27,947 | -0,1357
539,1000 | 22,6440 | -0,0517 | 5474 | 21,735 -0,1289 537,3 27,856 -0,126
547,0000 | 22,5950 | -0,0564 | 5551 | 21,636 -0,1166 545,2 27,765 -0,1174
554,8000 | 22,5460 | -0,0662 563 21,538 -0,1087 553 27,674 -0,1161
562,6000 | 22,4960 | -0,0813 571 21,439 -0,1043 560,8 27,538 | -0,1027




Annexe

570,3000 | 22,4470 | -0,0842 | 5791 | 21,341 -0,0971 568,5 27,447 -0,0984
578,1000 | 22,3480 | -0,0835 | 587,1 | 21,291 -0,096 576,2 27,401 -0,0874
586,0000 | 22,2990 | -0,0950 | 5951 | 21,193 -0,0917 583,7 27,31 -0,0834
594,1000 | 22,2000 | -0,0998 | 602,9 | 21,094 -0,0816 591,3 27,219 -0,0834
601,9000 | 22,1020 | -0,1001 | 610,8 | 21,045 -0,0783 598,8 27,173 -0,0774
609,7000 | 22,0030 | -0,1041 | 6187 | 20,996 -0,0834 606,3 27,173 -0,072
617,4000 | 21,9540 | -0,1146 | 6264 | 20,897 -0,0798 613,8 27,037 -0,0704
6251000 | 21,8550 | -0,1225 | 634,2 | 20,848 -0,0755 621,3 27,037 -0,0757
633,0000 | 21,7070 | -0,1207 | 641,8 | 20,798 -0,0834 628,7 26,946 -0,0717
641,2000 | 21,6580 | -0,1272 | 6496 20,7 -0,0877 636,2 26,855 -0,066
649,3000 | 21,5100 | -0,1478 | 6573 | 20,651 -0,0914 643,7 26,855 -0,061
657,1000 | 21,3620 | -0,1641 | @651 | 20,601 -0,0953 651,3 26,809 -0,0617
664,9000 | 21,2630 | -0,1793 673 20,503 -0,0978 659,1 26,718 -0,071
672,7000 | 21,0660 | -0,1948 | 680,8 | 20,404 -0,1094 667 26,673 -0,0663
680,4000 | 20,9180 | -0,2017 | 6886 | 20,306 -0,1195 674,9 26,673 -0,0747
688,3000 | 20,7700 | -0,2053 | 6961 | 20,207 -0,1209 682,8 26,536 -0,0847
696,0000 | 20,6220 | -0,1908 | 7034 | 20,108 -0,1343 690,7 26,491 -0,0907
703,7000 | 20,4240 | -0,1836 711 19,961 -0,1596 698,6 26,4 -0,097
711,2000 | 20,2760 | -0,2035 | 7188 | 19,862 -0,1751 706,4 26,4 -0,1084
718,9000 | 20,0790 | -0,2111 | 7268 | 19,669 7143 26,218 -0,1327
726,7000 | 19,9800 7221 26,081




Résumé

RESUME

La hausse des codts et la disponibilité décroissante des produits de bois débités
ont amené les manufacturiers de matériaux de construction a considérer des
matériaux non traditionnels. Les composites bois-plastiques (CBP), nouveau
matériau constitué d’ une matrice de plastique chargée de particules de bois, ont attiré
I"attention des scientifiques et industriels a cause des nombreux avantages qu'ils
présentent. Ce matériau peut étre fabriqué selon différents procédés déja utilisés dans
I"industrie du plastique, ce qui présente un avantage au niveau de laformabilité, dela

production et des co(ts de fabrication.

L’incorporation de matériaux cellulosiques dans la matrice thermoplastique
affecte un grand nombre de propriétés, que beaucoup d’ auteurs attribuent a |’ adhésion
interfaciale polymere/charge. D’autres facteurs tels que la nature et la taille de la

charge incorporée peuvent également influencer sur les propriétés des composites.

Dans ce contexte, différentes formulations a base de polychlorure de vinyle/farine
de bois ont été préparées avec différents taux de charge (10, 20 et 30%) et différentes
tailles de particules de bois (50, 100, 160 et 200um). Les mélanges PVC/FB sont
initialement malaxés dans une calandre avant de préparer des plagues d’' une épai sseur
moyenne de 2mm par compression a 170°C. Ces derniers ont été caractérisés par

diverses techniques : tests mécaniques, morphologiques et thermiques.

Mots clés : Polychlorure de vinyle, composites, charge cellulosique, farine de bois,

morphologie.



Résumé

ABSTRACT

The increase of cost and decreasing availability of sawn timber products has led
manufacturers of building materials to consider non-traditional materials. The wood-
plastic composite (WPC), is new material made of a plastic matrix containing small
particles of wood. It drew the attention of scientists and industrialists because of the
many benefits they offer. This material can be manufactured by different processes
aready used in the plastics industry, which has an advantage in terms of formability,

production and manufacturing costs.

The incorporation of cellulosic materials in the thermoplastic matrix affects a
large number of properties; many authors attribute that to the interfacial adhesion
polymer / load. Other factors such as the nature and size of the filler incorporated may

also influence the properties of composites.

In this context, different formulations based on polyvinyl chloride / wood flour
were prepared with different loading rates (10, 20 and 30%) and different sizes of
wood particles (50, 100, 160 and 200pum). PV C compounds / FB are initially mixed in
a calendar before preparing plates with an average thickness of 2 mm by compression
a 170 °C. They were characterized by various techniques. mechanical tests,

morphological and thermal.

Keywords:. Polyvinyl chloride, composite load cellulose, wood flour, morphol ogy.



