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RESUME

Ce travail de thesea pour but de développer de nouveauxténiaux biecomposites pour des
applications en thermoformag® cet effet, nous considérons une matdeepolyéthyléne haute

densité (HDPI renforcée pards sciures de bois. Nous avons utilisé six concentrations de
particulesde bois(0%, 20%, 30%, 40%, 50% et 60%) en pr ®sence dolen age.l
polyéthylene greffé amaléique anhydridePEg-MA) . Loeffet de | a conce
celui de la tenpérature sur les propriétés rhéologiques méme qudes propriétéshermo

physiqueset les caractéristiques structurales tthesmocompositeont été étudiés grace a une

analyse mécanique dynamique (DMA), une analyse calorimétrique différentielle @$G¥

analyse microscopiquetlectronique a balayage(MEB). Le comportement visqueuxles
composites © | 0O®t at |l T gui de a ®t ® mod®l i s®
permis de créer des courbes universepesir prédire le comportement geaix des bie

composites sur une gamme de températirde fréquence Quant au comportement mécanique

des compositeal 6 ®t asblidesieami®t ® mo d ®| i s ® intégralvibcaélastigue d u mo
de Lodge Pour cela, degésultats expérimentapobte n u s ) | 6ai de des t e
oscillatoires a faible amplitugdesont utilisés Nos résultatsindiquent que les modules
dynamiqueshéologique§ G 6 edes c@Gnipds)tes diminuent en fonction de la température et
croissent en fonction de la concentraten particules diois. De plus)es propriétés thermo

physiques ¢apacité calorifigue Cpt volume spécifiquedont dépendantes de la tempemeir

de la teneur en particules du bdisyr variation est maximale a la température de fusion du
polymere,en raison dechangement de phase desinkamacromoléculairesiAfin de déceler

| 6effet de | a concentration massique des part



bois pour des applications en plasturgiee €tude numérique sur tlhermoeformabilité de ces

nouveawdbio-composites été réaliséen soufflagdibre des membranes bimomposites

Par ailleurs, une évaluation expérimentale ks propriétés mécaniquesnsi que surla

durabilité des performances des composites plastiopisant été réaliséed cet effetdes tests

de traction, de stabilité géométrique et de biodégradabdité effectuésNos résultats indiquent

quel 6addi ti on daesamdioaen a foislarigidité et h vésistance mécaniqdes
composites Toutefois,| 6 ® | o radaardpiuredes composites diminue considérablement en
fonction de la teneur en particules deshtes composites deviennepeu ductileset la rupture
apparaita de faibles déformations. De pluda présence de particules dubois rend les
compositesensibles | 6 ab s o r p txiattaquesdiésspaces fangiquesaci se traduit

parune perte denasseet une altération des propriétés structurales desdrpositeexposées
régulierement aux champignodans un milieu humide. 6 e f f et des mi cr oor gan
maximal dans le cas des échantillons préparés sans agent de couplage et contenant des teneurs

élevéesn bois.
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INTRODUCTION SOMMAIRE SUR LES BIOCOMPOSITES

Le contexte de la mondialisation des marchés ainsi que des considérations
environnementalesnt incité plusieurslaboratoiresacadémiques gprivés a entrependredes
travaux sur le déloppement de nouveaux matériaux. Parmi ces matériaux, on trouve les
biocomposites base delastiqueset de renforts vegétauErchiquiet al, 2009; Farulket al,

2012; Godardet al, 2009; Wolcott eal., 1999) L 6i nt ®r ° t port® ° ces cCC
plusieurs avantages par rapport amatériaux arenfortsminéraux: leur masse volumiquest

faible; ils ont des propriétés mécaniquegéressantesis sont peu colieux et moinsabrasis.
Leurscomposants élevés en cellulose, a titre de renfegsendent facilement biodégradalées
relativementrecyclables.Ces considérationsont incité un grand nombre dehercheurs a
développer des techniques powitraction etla modificationdefibres cellulosiques a partir des
bioressourcesousutiliséesou non: (fibre de palmier, dattie(Kaddamiet al, 2006) bois,

écorce (Migneault et al, 2009) chanvre(Talla et al, 2013)etc.) L6 atvage ddéaut il i s
cellulose, commeenfort bioorganiquee s t s a irftesagirn aveic ta ®natric® polymeére en

pr ®s ence doun (Beldzk et &l, 2002)RPpraitleis btudes quiémontentque les
interactions entre la matrice thermoplastique et les fibres sont des fadétemminants pour

| 6 0obt des tommosites homogénes de type kuastique (avecde bonnes propriétés
mécaniques citons le travail (Georgopouloset al, 2005) Soulignons quele probleme

ddi ncompatibilit® imgues des éléments pla suface @t I® snatriceh
polymérique (qui sont hydrophobes non polaireskelles degenforts (hydrophiles polaires)

peut produire des matériaux ayant des propriétés mécaniques insatisfaisantes. Ceci limite leur
application industrige. Pour améliorer la qualité du composite plastiqois, on recourt, en

général, a des modifications chimiques ou physigues de la surface de la fibre et /ou de la matrice.



Parmi les méthodes les plus utilisées, il y eelmursa un troisieme élémeragent de couplage)

qui posséde des propriétés intermédiaires entre les particules du bois et la matrice polymérique.
Ce dernier joue le r6le de « pont » entre la fonction hydroxyle de la fibre et la liaison hydrogene
du polymerececiper met al ers | d@adm®mhiia® chi mique entre
celles de la matrice polymei®ouafif et al, 2008) En 1998,Beldzki etces coauteursnt
présenté un sommaire détaillé des travaux qui vont dans ce(Blenkzki et al, 1998)
L'utilisation des polyoléfines maléigsigelle que Polyéthylene ouPolypropyléne greffé a

| 6anhydr i de-gMAa PRg-M4)ucemme BgENt couplant s'eswvéléétre un moyen
appoprié pour améliorer les propriétés mécaniques du composite pohamieréBisanda,

2000) La bonne qualité de l'adhérence entre les particules de bois et la matrice thermoplastique
conduit a un transfert efface des contraintes a travers l'interface partiquddgmére, ce qui

permet doéobtenir un mat ®ri au beaucoup plus ri

Bien que, & concentratioren particules dubois dans la matric@eut atteindre une
concentratiormassiquede 80%, il Auttoutefoiss 6assurer de ne pas exc®d
pour uneélaborationefficace du matériau En fait, | 6 ad gartcuesde baksedans la
matrice thermoplastique augmente | a viscosit®
forme desbiocompositedifficile. De plus, les particules dubois sontsensibls au cisaillement
intense epeutétresujet a la dégradation thermique en particydigur des températures proches
de 200°C(Clemons, 2002) D6 ai | | eur s, pit u®t ®ur®atrawauxans |
le processugsl 6 ®1 a b des bdotommosites en fonction de plusieurs parametresstgue:
température, vitesse de mélange, concentration des particules de bois, peekbios, etc.

(Burgstaller, 2007)



Quant ala mise en forme de ces nouveaux composites en plasturgie, en fonction des
param trespodrb ap®radtriemsi on de pr oduudiédans i | n @
litt®ratur e. G®n ®r al eemeurs gui induide urynomabre lélé¥étpsfsr o c h e
qui sontcouteux. Pour éviter cette situatidhy a le recoursa la simulation numeériqueCette
approche numériqueermetde modéliser et@o p § e mi | e pélalmoateos dyprosiuit;d 6
sans n®cessairement avoi r-erre@sPouw celaliestnécessaire o mbr e
de caractériser le comportement viscoélastiqubidecompositeen fonction de la pression, de la
température et dia concentration massique des particules du bois. A cet effatacail de
recherche se veut urdmuble contribution: la premiére consiste a élaborer et caractériser une
famille de biocomposite a matrice thermoplastique (HDPE) et la secomiporte ue étude
numérique de la thermoformabilité dette famille dbiocompositegn soufflage libreLe choix
do®t udi er | e souf f Ibiacprapositessd justifie gag B présencebdeaca e s
phénomeéne dans plusieurs applications en plasturgie tels lguhermoformage, extrusien
soufflage, injectiorétiragesoufflage, etc. Pour cela, on a caractérisé le comportement

viscoélastique de six composites thermoplastigee®rcés par des particules du b@%o, 20%,

30%, 40%, 50% et 60%8t on a simulé eanalysé, en soufflage libre, les étirements et les

contraintes induites dans les membrdnesompositesé cet ef f et |, au |ieu d
comme charge, on a utilis® | e d®bit doair; qu
etdesaf fl age. La pression est d®duite doune | oi

Dans cette optiquegltravaila étéorganisé comme suit



Le premier chapitre consiste a une introducommaireaux matériaux composites a
base de plastiques et de renforts. Egalement, il campme présentatiomtroductive @

quelques procédés de mise en forme des composites a renforts naturels et minéraux.

Le second chapitte oncer ne, d 6 ubn®l apbaocedbjdcotmmsites HHDREt d
bois et d 6 a u tarcaractrisation des prdétés rhéologiques et thermophysiqudss
biocompositeglaborés.en fonction de la température et de la concentration de particules de

bois.

Le troisiéme chapitrest consacré@ une étude des propriétés mécaniquesretturales
desbiocompositeen fonction de la concentratianassiqued e s par ti cul es de bo
couplant. Une corrélation entre les propriétés des composites et leurs aspects stastturels

établie.

Dans le chapitre quatre, une étude est réaliséa suiodégradabilité et ldurabilité des
propriétés physiques degocompositesL ' ef f et de | a teneur en bois

les caractéristiques morphologiques diecomposites étéégalement étudié

Finalement, & dernier chapitre est consacraree étidedu conportement viscoélastique
et de la thermoformabilité dekiocompositesen soufflage libre, en fonctiode la teneuen

particules de boisA la fin une conclusion générastprésentée.



CHAPITRE1

REVUE DE LA LITTERAT URE SUR LESCOMPOSITES A BASE DE PLASTIQUE

1.1 INTRODUCTION

Ce chapitre consiste ane étude bibliographiqusur lescomposites a base de plastiques
etlesprocédeés utilisés poueldirs mises en formeEn fait, les renfortsquelle quesoit leur nature
(mi n®r al , nat ucomferendeo molmbm eruexé )avant ages aux
sont utilisésdans les matiéres plastiqudsl s per mett ent ai nsi ddaug
résistancemécaniquedu plastique e t ®g al e me nla stabibté gé@métrique etrla
résistance thermiqueudcomposite. On compte deux types de matrices polyméres fréquemment
utilis®es: l es thermoplastiques et | es ther mo
autre dépend de la fonctionnalité du matériau ciblé, des techniques utilisées pow Enmis

forme, des conditions de mise en forme, etc.

1.1.2 RENFORTSMINERAUX THERMOPLASTIQUES

Les thermopl astiques onstll 4d 6avant asquescedptib
ramollis par chauffage et durcis par refroidissement de maniére répétée.aSelmpérature de
fusion Tm, on distingue deux classéle thermoplastiquesil y a ceux qui résistent moins a la
température (f <200°C) par exemple, les polyoléfines, les polyamides, les élastqratrdst
ceux qui résistet mieux a la température (1>200°C)telle que les résines thermostablesir(
exemple polyesterspolyéthyléne téréphtalatéPET), polycarbonate La mise en forme des
thermoplastiquepeutétreréaliséepard i f f ®r ent es t e mjeatiand eXeusiont el | e s

ou le thermoformae. Les principaux renforts minéraux frequemment utilisés avec les matrices



thermoplastiques som¢ carbonatale calcium, les argiles, le silicate de calcium, le silicate de
magnésiumetc Le taux volumique des renforts dans la matrice peut atteindre l/&@94enforts

minéraux sont présents dans la matrice sous différentes foipaescules, spheres, paillettes,

poudre etc.Ldaddi ti on des conferedde aambreux awantages a laxmatrice
thermoplastiquePa exemple, Be permet de réduireelcolt de fabrication des produits a base de

t hermopl astiques et permet aussi déoam®l i orer
de ces matériauxLiang, 2002) La résistanceau feudes omposites plastiquesenforcés de
renfortsminéraux représentenuautre aspect importantes dernier§ o u e n t l e rtl e d
retardementde feuce quiperee r ®duire | e taux dabaoail aimenabs |
plusieurs travaux de rechercbat été réalisés afin deomprendrdes mécanismeshimiques

permetan t déam®l i orer | a r ®s i. Jdutefois; ees chaéiauxcamtmp 0 S |
quelques faiblesses inhérentgsar exemplda viscosité élevée durant le moulage, la densité

élevée le vieillissement des propriétét la faible ténacitédes composites thermoplastiques

renforts minérauxGénéralement, oarecours a des modifications chimiques afin de réduire la
Viscosit® des cummgesitt edse “c olu@ d iashkEqualRothon,q u e | ¢
1999) Toutefois, &s popriétés physiques vieillissantes, particulierement dans les milieux
humides et la densité élevée des composites thermoplastrgnésrts minéraux limitent
souvent |l eur utilisation d mdustriells,commadarsle do mai

secteurautomobile.

1.1.3 RENFORTS MINERAUXTHERMODURCISSABLES
Dans la littérature, on trouve une variété de renforts minéedsixjue les fibres de verre,
les fibres de carboné&gsp ar t i ¢ u |l ,atiisé dvécdasrgaitrices thermodurcissablesdles

guepolyester, esters de vinyle, époxtc.Ces compositesontlargementemployésdans divers



secteurdndustrielstels que celui del'automobile,de la constructiongdel 6 a ®r pedcpest i a l

avantagegrincipauxd e | uti |l i sati on drrdeu Bdeura(lla ®iseiem u x
forme de ces matériaux est bonne, les filbnggralessont facilement imprégnées par la résine
thermodurci ssabl e crue, ) | 6 ®t datcondeptionude cke
matériaux est tres largeelle permet de produire des matériaayant des performance
mécaniqus élevéeset largement supérieures a celles des métaux. Ces matériauxtiseds

principalemend ans | e do mai reesontfermés éssefitiellersepta baiseadk matrice

de résnes époxyenforcéesl e f i bres continues de carbone.

de structur es euilisédsdan®lencag @es @étana ani éénadappourla

conception et | 6 ®t wesicempabiteshermdduraissdb-fibresersinéran. b a s e

£gal ement , i e gés prpduitsss Hade [de matéida@x| pedilteux a/ec des
propriétés mécaniquesiodérés. Ces matériaux sorproduits & base de matrice de résine

polyesterrenforcéede fibres deverrecourtes.B i e nils apmpdrtentde nombreux avantages,

e

D

les matériaux compositethermodurcissablesa la fin de leur cycled 6ut i | i sati on,

difficilementrecyclablesce qui représente un obstagle 6 ®mer gence de ces
(Pickering, 2006)Pour cela,desprocédésde broyage mécaniquent été développéafin de
réduire la taille de cematériauxet les rendreéutilisables Aussides procédéthermiquesont
été adoptésifin de valoriseles composites a base diesrmodurcissablegui consistent briler
ces matériauafindepr odui re de | 6®ner gi econsiddréfioque cesl e
matériaux répondent aux exigencesultiples (environnementaleset économiques) e$

applications industrielles.

nou

ces



1.1.4 FIBRES VEGETALES THERMODURCISSABLES

Le rendementdes composites polyméresnforts naturelsdiépend essentiellement de
deux élémentsoitles propriétés structurales des deux composants (fibres tedieepolymere
plastique)ete s pr opr i ®t ®s  ematrice.dn nonibee tdnsadérable destnavialwx det s
recherche a ®t® consacr® ° | 6 @It yuadde nothlereux per f o
polymeres, de nombreux types de renforts naturgtdusteurs facons de les associer, avec ou
sans modification de | 0interface. Par cons ®q
performance propre. Cette diversité se retrouve aussi dans la littérature, au niveau du choix des
caractéristiques mesugtet des méthodes employées. Les polymeres thermodurcisstlees
polyméres thermoplastiquagprésentent tous les deux des matériaux intérespants étre
utiliséscomme matriceles composites a renforts natur@€ans le casles compositea base de
matricesthermodurcissablese durcissement se fale maniére chimique et impliqua nombre
élevé decomposantsld@ résine polymere de bades catalyseurs chimiques, et ldgférents
agents de cuisson, d'écoulemattde durcissementelarend soovent | 6op®r ati on
forme de ces composites compliquée. Une fois durcis, les compbsitesdurcissablesnt une
structure daéseauridimensionnelhautement réticulé. Cette forme leur confére une résistance
mécanique trés élevée et une borgmstance aux solvants chimiquBg plus, en raison de la
concentration de fibres natues qui peut atteindre 80% et de l'alignement des fibres durant la

mise en forme, I'amélioration des propriét@scaniquesle ces matériaux peétre remarquable.

1.15 FIBRES VEGETALESTHERMOPLASTIQUES
La température de fusion{constituelecr it re principal dans |
thermoplastique lors de la mise en forme desompositeplastiquerenfortsnaturel Celleci

doit en effetétre inférieure a leempérature de dégradation de la fibre (~ 21{K)sov, 2007;



SAHEB, 1999) En fait, ce critére limite souvent le choix des polymeres a la classe des
polyméresdite polyoléfines (polyéthyléene haute densitdDPE), polyéthylene faible densité

(PELD), polyéthylendinéaire a faible densité (PELLO)plypropylene (PR)

Le polyéthylene estuhe des polyoléfines le plus souventilisées, ses propriétés
chimiques intéressantes le rendent convenable pour diverses applications. Il résiste a la
corrosion, sa mise en forme est flexible et en plus, il est facilement recyclable. La structure
macromoléculaire de polyéthylene haute densidORE) est linéaire, réguliere et semi
cristalline Elle posséde une masse volumique qui varie entre 940 et 98®3Ket une
conductivité thermique entred® et 051 W.m*K1. Le HDPE a une température de transition
vitreuse Fd e | 6 o-ll@°Cetsa tbrmpérature de fusion est comprise entre 128 et 135°C, ce
qui représente une température optimale pour la miserere des biocomposites a base de
fibres naturellesLa mise ne forme des polyéthylénes se fait généralement entre une température
de 150°C et 170°ClLes polyesters forment un autre groupe de thermoplastiques qui suscite
souvent de | 0ime ®dét |l dandudter idoméhes bi ocompos
pol y®t hyl ne t®r ®pht al at sgidgobtdhd par polytdndemndatioruan p o |
partir dobéacide t®r ®phtal atique et ddoal cool ®t
selon la température, entre une forme amorphe et une formecsstalline. Audessous de la
température vitreus&y qui est de60°C, le PET est amorphe et rigide. -Aessus ddlg, il
devient cristallin etes chaines macromoléculairgmntorientées. Unéois que la température de
fusion (~250AC) =est atteinte, |le mat®riau d
polyesters (PET) est leur point de fusion tres élevé. Le PET possede une température de fusion
entre 250°C et 260 °Gupérieure acelle de dégradation des fibres naturelles (210°C). Pour

remedier a ce probleme, on recourt généralement a une réaction de copolymérisation afin de



modifier la structure dyolymére (PET). Pour cela, on utilise le polycaprolactone (PLC), un
polyméere quiaune tempé at ur e de fusion tr s faible, de |
polymeres permet de baisser la température de fusion du PET pour la rendre mieux adaptée a la
mise en forme des biocomposites. Par ailleurs, on modifie les propriétés chimiques deddibre

maniére a les rendpdus résistantes a la températfBarnett et al., 2003Y0n utilise pour cela

despoduits de retardement du feu dont | 6effet e
Les fibres naturelles subissent ®gal ement un
thermique

Quart aux renforts naturels, une variété de matériagxocellulosiquegjute, bambou,
coco, riz, lin, sisal, sciures de bois, etc.) est utilisée pour renforcer les thermoplastiques. Ces
mati res fibreuses se composent principal emen
pourcentage de chacun de cesnposantsvaei doun type decellblosdoastaun = | 0 a
polysaccharide senraristallin, la partie cristalline de la cellulose est la partie la plus rigide. Son
modul e de rigidit® est de | 6or dr e luddelafibge6 GP a,
de verre, quiesles eul ement de 75 GPa. Les | iaisons hy
entre les chaines cellulosiques sont a la bas& deture hydrophile des fibres natlesl
LOh®mi cel |l ul ose &est u norppeodyantsua poidd molécuthiee faible,t al e r
comparativement © | a cellulose. Sa structure
dans les solutions alcaling&aspar et al., 2005).a lignine est un polyméramorphe mais
contrairement a I'némicellulose, la lignine esbmposée principalement de composés
aromatiques et a peu d'effet sur I'absorption de (\&ng et al., 2006)Les principales qualités

des fibres naturelles utiliséesirts la fabrication des composites (plastig@egorts naturels)

sont leur faible co(t, leur caractére durable et leur faible densité. Les fibres naturelles sont

10



beaucoup plus légéres que le verre, avecnuasse volumiquestimée entre,15 et 150g/cn?,

contre 24 g/cn? pour le verre.

Cellulose

FIGURE 1 1: (a) CELLULOSE (b) LIGNINE ET ( c) PAROIS DES FIBRESBOIS (MICHAUD, 2003)
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propriétés chimiques de surface différentes. Les fibres naturelles@opbsées dmatériaux
hydrgphi | es pol aires, qgui r ®agi ssent fortement
hydrophobegénéralemenpeupolairequi ont wune faible r®activit®
les propriétés de surface des deux phases aboutit a un produit ptigt@somécaniques non
satisfaisantes, ce qui a pour effet de | i mit
contourner ce probl me et am®liorer | 6affinit
de la matrice polymeére, on recourtié@s modifications chimiques ou physiques de la surface des

fibres ou de la matrice. On peut aussi utiliser un agent couplant qui joue le r6le de pont entre la
fonction hydroxyle de la fibre et la liaison hydrogene du polyni@eorgopoulost al, 2005)
Déautres t e céirautipaespmur madifiev lesrptopriétés des fibres ou de la matrice

pol ym®rique afin dbéam®liorer | a r®activit® de

physiqte (i) le traitementchimique {ii) le traitement alcalin et (iv) le traitement enzymatique

1.2.1 METHODES PHYSIQUES

Les méthodes de traitement physique consistent & modifier la structure et les propriétés
physiques de surface des fibres naturelletugiolymeére afin de favoriser une bonne adhésion a
Il 6i nt er -thaices polymeéber Bm $ait, ce changement a la surface des fibres se manifeste

souvent par un changement do®nergie de surfa

o

®n er gie dedmniese & radcraitte le degré de lien entre les deux éléments (fibres et
polym re). Loadh®si on dans ce cas est |l oin do
macromoléculaires du polymere et les fibres cellulosiques se croisent les umedesoatitres.

Parmi les techniques physiques les plus utilisées pour modifier les propriétés des fibres naturelles

ou de la matrice polymérique, on cite le traitement Corona et le traitement Pl@ssa.

techniques consi stente”™ Inboadiide ed o ddtRdazsuayn ree nieel

12



milieu a gaz sois a faible pression ou a haute presBlasieurs chercheu(Martin et al, 2000;

Ragoubi et al., 2010Faruk et al, 2012)nt démontréque le polypropyléne renforcé de fibres de

chanvre trait®es avec | a m®t hode Corona pern

m®cani que du composite. E e dek achantjllond sdoumis @1 @lesv a t i
tests de traction montre des fibres de chanvre fracturées (sans avoir glissé dans |la Geddrice)
meéne les auteurs a confirmer que les fimdbérantfortement aux chaines moléculaires du

polymere.

Le traitement au plasmest un autre procédé qui ressemble beaucoup au traitement
Corona. Les parametres du procédé plasma (puissance du plasma, gaz, température du gaz, etc.)
sont ajust®s afin doéinduire | es changements
Diversesmodifications de surface peuvegtre réalisées en fonction du type et de la nature du
gaz utilisé. Le procédé permet de produire des radicaux libres réactifs et des groupes

fonctionnels a la surface des fibres ou de la matgeequi entraine un changem¢ d 6 ®t a't

dé®nergie ~ la surface, de mani re ° favorise

enchevétremerdntre les fibres et les chaines macromoléculaires du polymere).

Les travaux de MartirfMartin et al, 2000)sontfondéssur des échantillons a base de
PEHD renforcé de fibres de sisal. Les fibres ont été traitées avec la méthode plasma.

Léexp®rience a montr ® gue |l es propri ®t ®s

r

consi d®r abl ement am®l ierdes Pagasmnetresptimaux dugrockdé,tles d 6 i 0

travaux de SekiSeki et al., 2009portent sur les propriétés mécaniquebideomposites base

de PHID renforcé de fibres de jute traste, |l orsque | don fait vari er

plasma entre 30 et 60 Watt. Il est apparu que la résistance mécanique au cisaillement
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interlaminairedu composite (fibre de jute /PEHD) a augmenté d'environ 32% di7%e par

rapport aux composites non traités. Les auteurs ont conclu que l'exposition des fibres & un

pl asma dobéoxyg ne spendaptd’ mimeasndces t6 0Oa WRart@e ef fi ca
permis une meilleurgésistance mécanique des composites aéeharincipalement a une bonne

adh®rence © | o6interfadbRE entre | es fibres de |

1.2.2 METHODES CHIMIQUES:

Dans ce cas, les liaisons sont de nature chimique, contrairement au traitement physique,
ou les liaisons sont de nature mécanique (cheesmeht eeenchevétremeht En fait, les fibres
de cellulose, hydrophiles, possedent des fonctions hydroxyydéerisées, tandis que les
polymeressonthydrophobeset non polares Dans de nombreux cas, i
un troisitme matériauaya des propri ®t ®s i nter m®di ai res, e
des deux matériaux. Il existe plusieurs mécanismes de couplage des matépalymgérisation
par greffage, traitement avec des composés contenant des groupes méthanols, taaendest
isocyanates, organosilanes, etc.) Des revues exhaustives des agents de couplage utilisés dans la
fabrication des composites bois plastiques ont été réal{&éseberg, 2009; Hristoet al,

2007; Kaddamet al, 2006)

1.2.3 TRAITEMENT ALCALIN:

Le traitement alcalinconsiste a éliminer la lignine et les substances cireuses qui
recouvrent la surface externe de la paroi cellulaire des fibres. Cela entraine une rupture des
liaisons hydrogéne dans la stue du réseau des fibres, ce qui augmente la tension et la
rugosité de leurs surfaces. BisarfBsanda, 2000p montr ® | 6ef fet du trai

fibres de sisal utilisées pour renforcer une matricd 6 ® p o X y . Les fibres in

14



solution 0,5 N d'hydroxyde de sodium ont permis de produire un compositeé(sisag) qui a
une densité volumique élevée avec un taux de porosité tres faible. Il a été également découvert
que les composites obtenwnt une meilleure résistance mécanique en compression et une

grande résistancealb s or pteauon de | 0

1.2.4 TRAITEMENT ENZYMATIQUE:

Cette technologie est de plus en plus utilisée pour le traitement des fibres naturelles. Son
aspect p o s inhemént s rerd souverd privilégié®. Les réactions catalytiques de ce
procédé sont tres spécifiques @mportentdes performances bien ciblées. Ces catalyseurs
naturels fabriqués par des miargganismes sont capables d'accélérer les réactions chimiques a
de trés faibles concentrations et a des températures proches de la température ambiante.
Amylase, cellulase, protéase, catalase sont des classes d'enzymes qui sontiméssdns la
biodégradation de la cellulose. Les travaux de Ble@Bkedzki etal 2010) portent sur des
composites a base de polypropylene renforcé de fibres d'abaca traités avec des substances
enzymatiquesLes auteurs ontonstaté que le traitement enzymatigue r met do ®Il i mi ner
liants qui sont généralement observés auldase de fibreson traitéescomme les cires, la
lignine,et c . I 1 a ®t ® ®gal ement mentionn® qubdune

traitées ont été observés.

1.2.5 CONCLUSION

Bien que legshermocompositesenforcés de fibres naturelles ofte mnsidérablement
développés au cours des derniéres années en raison de leur faible codt, de leur faible densité et de
leur résistance spécifique élevée, I'adhésion entre les fibres et la matrice est toujours un probléme

déactualit®. Nvaum e rechexchesgoi ontt porttéeswwr I'inporiance de l'interface
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et linfluence des différents types de traitement de surface sur les propriétés physiques et
mécaniques debBiocompositesLa majorité des travaux de recherche cités dans la littérature
favorise un traitement chimique plutét que physique afin de modifier les propriétés de surfaces
des fibres, et ce, en raison de |l a simplicit
mentionné qugdes traitements chimiquesv e ¢ | 6 a g e mta geanlt ® idceu gglisd ta nle s
choisisparmi les méthodes chimiqyese choix est motivé par la qualité des résultats obtenus

avec ces deux agents chimiques. Les additifs avec des groupements ankgdsaidseaucoup

améliorés ces dernieres années coatpement a ceux utilisés auparavant (dans les années

1980 et 1990). lIs sont plus réactifs, ce qui conduit souvent les additifs a des performances
significatives, m°me | orsqudils sont wutilis®s
enzymaique pour modifier la surface des fibres naturelles croit de plus en plus en raison de son

impactposi ti f sur | d0environnement et de son rend

1.3 TECHNIQUES DE CARACERISATIONDES BC PLASTIQUEBOIS

Un des aspects importants des fibres natwelé leur grand degré de variabilité, tant du
point de vuedes popriétés que du point de vue morphologique. Chaque type de fibre posséde
une paroi cellulaire différente en termes de structure et de composition chimique, donc il réagit
de maniére différane | 6i nterface de blo@mpostgequiioddes Cel a
propriétés trés variées. Les propriétés des composites plagtigjsedépendentie cellesde
| 6i nterface poaymere, cda laeténacie ede la onatrice thermoplastiqes, d
caractéristiques des particules de bois (rapport de formg cdidcentration en renfortle la
concentration de | 6agent coupl (&aldottetdl,1999) que c
L 6 e f fcestdivers parametres seul ou combiné sur les propriétés rhéogdepipropriétés

meécaniques et les propriéetdermophysiquesles composites HDRBois a été suffisamment
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étudié (Boualfif et al, 2008; Migneauliet al, 2009). Lo e f f e t de | 6agent coup
évidence pr le changement deratios de laconcentrationmassiqueen oxygene etcelle en
carbone(C/O) - |l a surface des fibres. Ce changement
fonction hydroxyle des fibres avec Itpourf onct:
produire la fonction ester ou dies{@®ouafif et al, 2008) € | 6aide de | a spect
X, les ratiosmassiquegO/C) de différents types de particules de bois (écorce, épinette noire,

cedre blanc, etc.) ont été évalués avantpedsatraitement. Les résultats des tests mécaniques
(traction et de flexion) ontontréque les propriétés mécaniques les plus élevées sont obtenues

avec les composites qui ont le rapport atomique (O/C) le plus élevé. La hueraetion
interatomique departicules de bois et de la matrice polymet#enue” | 6ai de de | q
coupl ant per met un mei | | e uyen canséquersd lesrptopriétés c h a
mécaniques des composites résultants sont beaucoup améliDeéesombreuses études
rappatent également que les particules de bois, ayant un rapport de forme élevé, permettent une
meilleure résistance mécanique a la charge. Autour de la fibre, la matrice polymérique est
fortement cisaillé€Migneaultet al., 2011)Cela favoriseggrandemente transfert de charge de la

matrice aix fibres longues, et assure un meillBansfertd es contraintes ° trav

1.4 COMPORTEMENT DESTHERMOPLASTIQUESé LOETAT NON FONDU

Dans le cas des polymérea, elation entre contrainte mécanique et déformation prend
plusieurs formesd ®pendamment de | 6 ®t drouvestle polymereatdes | dan:c
conditions expérimentalekes configurations structurales des polymeres sont nombrétiless
s 0 ®t te sud @m large domaine, entre une structure solide amorphe et fragile, un
thermoplastique seraristallin ductile, un élastomére caoutch@iain polymere liquideVu la

multiplicité desétats structuraux des polymerdsest rare de trouver une relaticontrainte
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déformation uniforme, capable de décrire de maniere uniquediésrents types de
comportements des polymérd2our se faire, & types deomportement mécanique ont été
d®f ini s en utilisant des hypot temestaass pdyméngs! i f i ®

dans un domaine plus restreint.

1.4.1 COMPORTEMENT ELASTIQJE (HOOKE)

Le comportement mécanique d'un matériau es®Pdita st i que | or squébi |l e
bijective entre les états de contraintes et les états de déformditionss d a gl 6 un comport
entierement réversible dans le sens mécaragtieermodynamique. En faite travail mécanique
nécessaire pour déformer le matériau est stocké sous forme d'énergie potentielle (augmentation
de I'énergie internexette énergiesttotalementrécupéréea la fin dechargement (premiére loi
de la thermodynamique). Le comportement élastique est limigivementa de petites
déformations. Une relation linéaire entre contrante) et déformatios (-) est décriteen

fonction du m@&dparlam deH6oResedoB |a lorme Sui®nte
. 08 1)

1.4.2 COMPORTEMENT HYPERELASTIQUE (MONEY-RIVLIN, OGDEN

Les matériawhyperélastiques ont car act ®c eé s®8uparf dodeki anh €
| 6®nergie de d®formation not ®e (W) quipard®pend
rapportau terme de déformation GrekagrangeE est proportionnell&é lacontrainte selon la

forme suivante

w
TF

—n

a
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Le temedreprésente la contrainte interne induite dans le majérileuest appelée aussi
contrainte réelle de Cauchy a d®t er mi nati on de l a for me d
déformation des matériauyperélastiquea des températures-dessus de tempéuaé vitreuse
était toujours complexa cause des déformations trés larges des polyméres. Dans la littérature,
nousretrouvondifférentes formes de la fonction (Witeloar (1944) Greenet Zerna(1954)et
Greenet Adkins (1974) ont réalisédes études bildgraphiques compléetes sur les différentes
formes de | a f onc (Greenetald ®®nGreeret ale1954;MTelpao, $984 s
On rapportequasi exclusivemerd e ux d®f i ni ti ons diff®rentes de
ont étéutiliséesdans les simulations de thermoformage: le modeneyRivlin (1940)et le

modeleOgden(1972)(Mooney, 1940; Ogden, 1972)

1.4.2.1ModeleMooneyRivlin

o))

MooneyRivlin (Mooney, 1940) dans | eur mod | erlafanetion eu |
densité d'énergie de déformation W paurmatériau incompressible sous forme de polyndme de
variables { et L qui représenteries deux premiers invariants du tensdedéformationGreen

CauchyC.

l1=tr (C) et b =~(tr(C)?- tr (C?

La forme généralde la fonction d'énergie de déformation est donnée par

0O sont des constantes d®termi n®es exp®ri me

d®f or mat i on nowdétbdnegest nudeoet I constante 1. De plus, si seulement
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les ceux premiers termesid et Aor sont a considérgmlors on obtient I'expression standard

MooneyRivlin (Mooney, 1940)

Quando 1T, on retrouve le modeleéoHooke.

1.4.2.2ModeleOgden

Ogden(Ogden, 1972) exprimé la fonction densité d'énergie de déformation, W, en
fonction des élongationprincipales_ =1,2,3 au lieu des invariant$: et kb du tenseur de
déformationC.En cons®quence, | 6i nt er pr ®t aéforroation p hy s i ¢
résultante dans ce cas est beaucoup plus facile a effdciuésrme de | a f oncti on

propo®e dans | e msbdbnnéegpard 6 Ogden

pltlo sont respectivement les élongations principales selon les axes propres. Les
constantes matériellés et| sont déterminéspar| austement du modéleyperélastiqueux
donnéesexpérimentalegle la courbe contrairi@éformation, ces constantesuvantétre des
valeurs négatives ou non entiéres. Toutefois, la fonction de densité d'énergie de déformation

calculéea partir de ce constantes doit étre positive

1.4.3 COMPORTEMENT VISCOERSTIQUE (LODGE, CHRSTENSEN, KBKZ, CBT)
Ce qui caractérise généralement les matériaux viscoélastiques est la dépendance de leurs

propriétés du parametre temps. Cela se manifestajtepar les phénomenes de relaxation et de
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retard observés chezes mat ®r i a u x | or s gauléd icHargemécamique Une 0 u mi s
pr®sentation d®taill ®e et des interpr®tation:
propriétés viscoélastiquegs polyméres peuvent étre trouvées dans les travaeerde (Ferry,

1980)et Aklonis-MacKnight(Aklonis etMacKnight 1983)

Dans la littérature, on compte de nombreux modeéles qui ont été développés pour
approcher le comportement viscoélastique des polymé&Pasmi ces modeles on cite
esentiellement celui de Lodge (Lodge, 1964) Christensen (Christensen, 1980)K-BKZ
(Nishioka et al., 2000CBT (Bloch et al., 1978)etc.Le comportement mécaniqdes matériaux
thermoplastiquesonsidérés incompressibles et sawlides a des températures-dessus de la
températurale transitiorvitreuse j,a ®t ® mod ®l i s ® " (Erth@a,i2@D8) etd e cC e ¢

(Erchiqui, 2008)

Dans le modele déodge on repr®sente | e tenseur des
fonction de | 06hi spariareltiordseiganta:®f or mat i ons C
o ot TPy
” T T
O% p est | a pr essi olafonctiprdmémare donnéecpar dée,speciré t U

de relaxation d&axwell:

Ou"Qet T sont respectivement les modules de rigidité et les temps de relaxation.
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Pour approcher le comportement viscoélastigdes matériaux thermoplastiques
isotropes,Christensen(Christensen, 198 expriméle tenseur des contraint&s(la deuxieme
contrainte Piol&Ki r c hhof f ) en fonction de Héfomatorisor i q u ¢

lagrangiemesE  ( Par: t )
Yo Goeé 00, 006 t-Llat (2
ou "Oest le modulényperélastiquet O est la fonction relaxation du matéridannépar:
O B QQ (3

ou "Q Q& représentent respectivemdatmodule de rigidité ete temps de relaxation

associés au comportement viscoélastauenatériau.

Kouba etses coauteurdKoubaetal, 1992)sont probablemenés premiers tenircompte
des effets viscoélastiques des polymeéres dans leur modele des éléments finis pour simuler le
comportement des polymeéres thermoplastiqlesint le procédé de thermoforma@ans leur
formulation, les données de contrakdigformation a différentes vitesses de déformation sont
ajust ®es - | 6 aBK& emodificu parmlindusibne de Ka fonctionWagner
d'amortissemenf{Tanner, 1985)L'équation constitutive utilisée est du typaégral selon la

forme suivante

~ ~~ A

3 [ 0O0E)H | GO0
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Out ,& et B(t) représentent respectivemientermet e mps ° | 6i nstant pr ®
| 6 iactueltettertanseur des déformatiorises fonctions mémoire et amortissemsont

définiesrespectivemet pari O O etE) )

1.4.4 COMPORTEMENTVISCOELASTOPLASTIQUE
Certainsauteurs Vantal et al (Vantal et al., 1995)ont alopté une approche similaire a
celle utilisée dans le formage des métaux. Le comportement des polymeéres selidesoais de

la températurede transitionvitreuse est approché par une relation constitutive de type

viscoélasteplastique. Cette relationtiet compte | d6effet visco®l asti
t hermof ormage, et s6®crit sous | a for me
a QYL

Les quantitéq], £ et £ sont respectivement les contraintftectives les déformations
effectiveset la vitesseel d ®f or mati on effective. Léoef fet de
du mat ®riau est modG@®RivysUhe flodai de | De®t-tela fcammatt
de la température de transition vitreusg I&€ comportement du polymére est modsl® ~ | 6 ai
déune | oi constitutive de type visco®l astique
| ajustement du modele aux données expérimentales obtenues par des tests derniedtataa
différentes températures et a différentes vidsesde déformationEn utilisantla méthode des
®l ®ments finis et - | 6ai de dobébune formul ati on
considéréepetites) la simulationnumériquede thermoformageermitde prédire efficacement

| a var i aisdew lelomhee ld pie@®pabrigu@antalet al, 1995)
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1.5 TECHNIQUES EXPERVIENTALES DE CARACTERISATION DESTHERMO-

PLASTIQUES ET DES CBIPOSITES THERMOPLASTQUES

Les différentes lois de comportement développées dans la partie précédente nécessitent
une détermination précise des constantes matérielles afin de modéliser efficacement le
comportement des thermeps t i ques dur ant l a simulation des
pour celaquedes méthodes expérimentales différentesétdtiéveloppées pour déterminer les

constantes matérielles dans des conditions semblables rencontrées dans la simulation numérique.

Dans |l a |itt®rature, on c o mgentiBerlgsconstantesur s t
mat ®ri el l es des poalydin®traets fornduwt a®n soiltiaee g e
fluage, les tests de cisaillement oscillat@tées tests deecouvrementCe type de testqermet
doidentifier | es constantes mat®rielles capab
un intervalle de temps trés large pouvant varier eh@® s et 10° s. Papanastasiou ees
coauteurs ” | 6dae agjustémentdes résultats expérimentawbtenuspar desanalyses
dynamiques DMA et un modele de comportement de type viscoélastique lirédiréussi a
identifier les constantes matérielles optimalespables de prédire le comportement des

polymeres dunat la simulation de mise en fornjleapanastasiou et al., 1983)

Ces techniques restent valables seulement dans le domaine linéaiee,s e dans led i
cas de petites déformations, qui impliquent des transformations structurales réversibles dans la
matiére. Toutefois, dans le cas de grandes déformations, des processus irréversibles peuvent
avoir lieu. Les travaux déreloar (Treloar, 1944)sont considérés comme la référence pour
| 6®t ude du ¢ o mp aan tinéainesles tmatérid&ux Sastonprd®eloar a propose

trois types @dxpériencesi) uniaxiales if) biaxialeset (iii) cisaillementpur en vue d'identifier les
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sixconstantes mat ®r i el | ©gdenfOgder] 1872)fCecnld & valo otne d 6 ®n e
bonne modélisation du comportemdmyperélastiquedes élastomeres pour différents types de

déformation.

Meissneret coauteurs(Meissner et al., 19819nt développéun rhéometre qui permet
déobtenir |l es ®t at s des contraintes correspec
équibiaxialed 6 u n e feuill e thermopl astique ermestet angu
onéreuse et surtout complexparticulieremen pour des températures similaires a celles

rencontréeslansles procédés de mise en forme.

De mémelecomport ement en soufflage | idfate doéun
| 6obj et de n.Omdte lesutravaux déketran & é/larckmann, 20Q1Derdouri et
al.,, 2000; Erchiqui et al.,, 2001)Dans ces travauxles constantes viscoélastiques des
thermoplastiques, utilisées dans la simulation numérique de thermoformage, ont été identifiées a
| 6ai de du mod |de tymkeisceéasique asi®eaux domrées expérimentales

obtenues par des tests de soufflage libre.

Dans |l e cas des test s ,dnocieexds gavaux ddlexanslas,u f f | a g
(Alexander, 1971t Benjeddou(Benjeddou et al., 1993En fait, un cylindre de matériau
dé®pai sseur (t) étimidansle direction desa hduteadens ke m&me temps,
de I 6air est inject @yperélastiuednut ®moi ddgderesur dhdgrand par a m
nombre de caoutchoucs ont été détei n ®s ~ | 6 ai d e Calpencipeesst souvenp e s d ¢

appliqu® dans | es pr oauflag®s i ndustriels do®tir
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16 TECHNI QUES DGATIDE DESICENSTANTES MATERELLES
On compt e essentiell ement deux aptes oches
structurauxmeécaniques ou rhéologiques des membrdyperélastiquegt viscoélastiques: (i)

moindres carrés et (ii) algorithme de typeeuronal

1.6.1 MOINDRES CARRES

Cette technique consi ste ) mi ni mi ser une
expé&imentales et les résultats numériqu€grtainsauteurs ontadopté cette technique afin
déidentifier |l es param tres de |l a | oi de comp

les travaux dé&rchiqui(Erchiqui et al., 2005¢t (Verron & Marckmann, 2001)

En 201Q Erchiqui etsescoauteurs se sont intéressés a la caractérisation biaxiale en
soufflage | ibre du comportement Vvisco®l astiqgl
ABS, (Acrylonitrile butadiene styrene) par la méthode awindres carrés. lls ont utilisé un
algorithme modifié de Levenbeldar quar dt pour | 6i denti f,cecati on
qui leur a permis de modéliser le comportement des polymérestdaraimulation numérique

en thermoformagdErchiqui et al., 2010)

1.6.2 RESEAUX DE NEURONES

Cette technique wutilise essentiell ement d
r gl es d 0 aapaptéesanxt typassda greblemes a traiter. Ces méthodes permettent
| 6 actigouded i6i nf oamahi odreer der@ant ank ylsasd i t e déapprent
Aleksander(Aleksander et al., 1990Lesa | gor i t hmes dbéapprenti ssage
sur des régles purement mathématiquégle delta, moindsecarrés, etc.), des régles basées sur

les principes de la mécanique statistighiesur les principes de transmission des signaux des
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neurones biologique®ans la littérature, on cite les travassivant(Erchiqui et al., 2006t
(Haykin, 1998)dans | esquel s | a m®t hode doestadoptée f i cat
pour caractériser le comportemenécaniqueou rhéologiquedes thermoplastiques en soufflage
libre
1.7 TECHNIQUES DE MISE Bl FORME DESTHERMOPLASTIQUESPAR

SOUFFLAGE

Les procédés de nmasen forme des thermoplastiqgussnt nombreuxNous compons
trois grandes familles (i) extrusionsoufflage {i) injection-étirementsoufflage et (iii)
thermoformage. Le principe général de ces trois procédés est le:mémel consiste tou
fabriquer une structure mince en matériau compasiieun paraisonextrudé ou une préforme
injectée antérieuremendu une feuille mince. Aprés avothaufféla structure mince a une
température de mise en forme, elle elmvemolle et facilement déformable. On injecte alors une
pression doai rvidé)afin ddoplaguer lastructureestur le anaule. Au moment du
contact avec les parofsoides du moule, la piéce chaude se refroidit, se rigidifie. Ensuite, le

produit peutétre démoulé.

1.7.1 EXTRUSION SOUFFLAGE

Le proc®d® dob e iMustréa mkFigune 12a, estirEalisé abgis étapes: (i)
d'abord les granules de plastique ou de matériaux composites sont chauffées a la température de
fusionetsontensui t e m®l ang®es dans unevediatsortiedle us e
| 6 e x be; le dreduise présentsous forme de tube formant un paraisGe dernierencore
chaud, est coupé et enfermé dans un moule.fiduiteon | nj e c tletubdpaqué 6 ai r

contre les paroidu moule froidesse refroidi et se rigidifie
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Cette techigue est largement utilisée dads/ersesindustries pour la production de

conteneurs de forme et de géoméitriégulieres

1.7.2 INJECTIONi ETIREMENT SOUFFLAGE

Les étapes du procéddectionétirement soufflage soiitustréesa la Figure 12b. Cette
technique consiste égalememttrois étapes ( i ) , udefpeeforme fdbriquée préalablement
par injection est placée dans un moule et ensuite chauffée a la température de fusion. (ii) Ensuite,
avec une tige, on étire la préforme jusqu'au fond du meunyenvoi e un | et d
puissant qui va plaqguesonc or p s contre | e sLa préforme va dahdé u n m

parfaitement prendre la fornde la moule (iii) Finalement, le produit final est démoulé

Cette technique est souvent utilisée pour pmedudes bouteilles a base de

thermoplastique polyéthyléne Téréphtalate PET

1.7.3 THERMOFORMAGE

Le thermoformage consiste a chauffer wiricturethermoplastiquesous forme de
feuille, entre la température de transition vitreuse et la température de,faiiode lui donner
une forme tridimensionnell&lle est préchauffée par rayonnement infrarouge. Une distribution
rapide et homogéne de la température sur tbéfeaisseurde la feuille est nécessaire afin
déobtenir une g®o m®tpieceela tammpératuweremle terhpe delclranffgge d e |
sont des parameétres importants pour la qualité de la piece a fabriqgggudtaredoit étre assez
molle, facilement déformabl&nsuite, elle egplacée atd e s sus d 6 u retsoumigeh e cr e L
une pressiom 6 a i r (g®n®r al ement on fait arelafeuillede dan
chaude prend la formeudnoule. Cette techniquel 6 av ant age pducduteuseet s i mp |

permet un taux de production élevé. Toutefois, la mise en forme par themagéest limitée a
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des piéces guiomportentdes formes géométriques simplesp ® p ades Eéees fabriquées
étantsouventdifficle © contr 11 er . Une meil l eure connai ssa
des matériaux utilisést de la pression reneé Iprocédé de thermoformage mieux adapté pour

fabriquer des piéces qui ont des géométries emegec des épaisseurs uniformes.

a8

o

Matériau extrudé 1) {2) (3)

- Feuille thermoplastique

= . v = e
Parsison \ Tige détirage j i . 2 W v
e, s s ' b \ : f |
1 | Préforme injectée | m NN Moule NN
i précédement | 1 s { N s
| L N\ NN
‘ NN AN
: | fA ; TR :
1 | ,Ji 7% ............ L:II.L.: ............ %
\ - 1 A Vi "
‘ (2) %, Vide %
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Extrusion soufflage Inyection —éurement soufflage Thermoformage

FIGURE 1 2: LES TECHNIQUES DE MISE EN FORME PAR SOUFFLAGE DES
THERMOPLASTIQUES

1.8 MISE EN FORMEDES COMPOSITES THERKPLASTIQUES

En plus des thermoplastiques, on assiste ces dernigméssal 6 ®mer gence de n
matériaux biocomposites La mise en forme de ces matériautilise en fait, les mémes
techniquesutilisées pour la transformation desgnatériaux plastiques. d3 modifications sont
apportées @&es techniques afin de les rendre mieux adaptées a la mise en forme des matériaux
biocomposites ¢ 6 e s t qugedes uonfiguratidnsaouvelles edesaccessoes nouveaux ont
été congus. Par exemeples systéme de chauffage et de ventilation des machines de mélange
(compaundage) ont été combinés pour permettreun séchage en ligne rapide et efficace.
Egalement, une variété de nouvelles configurations ontméésen place pour améliorer le
procesus de formage des biocomposites. De nouveaux régulateurs massitjéé congus
pour contrtl er et r ®gul er l e taux dbéali ment a

formes de moule, de vis derapoundage, et dédie forming.®e plus, des sysmes hybrides
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ont vu le jour, tels quele moulage par extrusioninjection oule moulage par extrusion
compression. Bien que la majorité da@ecompositegéalisés aujourd'huest fabriquée par les
procédés mentionnés -dessus, les industries cherchentconstamment a améliorer lsur
procédé en utilisant de nouvelles techniqugsar exemplela technigue de moulage par

extrusionétirage

1.9 MODELISATION ET SIMULATION NUMERIQUE DESPROCEDES DE MISE EN

FORMEPAR SOUFFLAGE DESHERMOPLASTIQUES

La simulationnumérique des procédés de mise en forme des plastiques représente un
outil formidable Elle permetl 6 ® abor ati on de nouveaux produi
procédés déja existants, sargEessairemetv oi r r ecour s éessasmerreus.mbr e @
Cecioccasionnesouventdes couts élewet consomméeaucoup de temps. Dans la littérature,
diversesapproches ont étéonsidéréepour simuler numériquement les problemes de mise en
forme et de soufflage des membranes thermoplastitfuels complexié des phénomeénesise
en jeu dans ces probl mes, | a maj ohypothé8es d es t
simplificatrices, considérant ainsi la structure comme étant une membraneimoropressible

soumise a de grandes déformations.

Les prenmers travaux qui se somtéressésux problemes de soufflage des membranes
base des polymeremoutchou, sans faire référence aux processus de mise en forme, sont ceux
de Adkins Rivlin et Green(Adkins et al., 1952t (Rivlin, 1948) Ces travaux posent en fait les
bases théoriquesed problémes de soufflage des membranes hyperélastiques soumises a des

chargements en pression
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Parla auite, on assistal 6 ®mer gence de | a m®t hode des ®I ¢«
résolution de problémes de thermoformage des membranes thermoptaQidpreet Satosont
les premiersa approcter le problemede simulation des membranes élastiques en grandes
déformations par la méthode démentsfinis (Oden et al.,, 1967)En 1989 Zemani et
coauteursont réalisé une revue de littérature compléte sur les différentes publications concernant

la mise en forme des thermoplastigpar la méthode de thermoformégamani et al., 1989)

Dans la littérature, les travaux qui sont les plus souvent cités sont c&platenzi et
Nied €& p a ervations edp@éronbrgales, les auteurssamiuléles procédés de moulage par
soufflage et thermoformage en approchant le comportement des matériaux par des modéles
hyperélastiques de typdooneyRivlin et en tenant comptde | é&olution de la température
(DeLorenzi & Nied, 1991)Les résultats deanalyse numérique concernanta répartition de
| 6 ®p ale by des piecessimulées sontcomparable a celledes mesues expérimentalg
Toutefois,| 6 e f fa éotme deddoi de comportement 6 a étpmaisenévidencea cause de
| 6uti | i Bypothésedmlb idec dmpressi bilit® des mat.®ri aux
Selon | es auteurs, | 6 asubsdentds palymered dusant deRtype demat i ¢
procé@& de mise en forme est assdevéepour que le volume des polymeree varie pas

L6 h y p od eiincadpressibilité restalorsune approximationNied et al., 1990)

RécemmentKouba et Vlachopouloso n t d®vel opp® une m®t hode
pour la simulation de thermofoage en utilisant la méthode des éléments finis avec
discrétisation triangulaire. La théorie et les hypothéses utilisées par les auteurs sont les mémes

gue cdes utilisées dans la simulation ddied, Tayloret deLorenzj a I'exception qué&oubaet

31



Vlachopaulos ont pris en compte la dépendance en temps du comporteimenélastiquales

polymeressimulés(Koubaet Vlachopoulos 1992)

Les codes de calcul patémentdinis pour ce type de simulation mercernentque les
problemegjuasi statigueson cite atir e d 6 e x e mp | gErdhiguset al., @998)ans lkec e s
cas des matériaux hyperélastiques (earoche et al.,, 1998dans le cas des matériaux
viscoébstiques. Pour ces problemes, les fortes-lim@arités mécaniques et géométriques
impliquent des instabilités lors du souffla@gapture de la feuillehermoplastiqueet nécessitent

un contrdle précis des chargements utilisés pour la simul@iayat et al., 1994)

Dans le méme temps, les méthodes dynamiques ont été eddoptéme solutin aux
difficultés de convergence rencorgsélors de la résolution dggoblémesquasi statiquesOn
cite 7 ti (F.rExhigditeal, 200G Vegon, Marckmann, et al., 200&¥ problemes
dynamgues imposent, quant a eux, le contréle du pas de temps afin de contourner le probleme

doinstabilit®.

En 2001, Marckmann et coauteuigerron & Marckmann, 2001pnt développéune
méthode dynamiquaon linéairedes élémentsfinis afin de simuler le processus industriel de
moulage par soufflage earthermoformage. Le comportement du matériau des membranes e
considér&comme étanhyperélastique et incompressible. Afin de valider leur modéleuesurs
ont utilisé lesrésultats expérimentaux dieLorenzi et Niled(DeLorenzi, Nied, et al., 1991)
concernant leghermoformageet ceuxde Khayat et Derdou(Khayatet al, 1994)concernant le
procédé de moulage par soufflage. Les résultats de la distribution des épaisseurs le long des
piecessimuléespar thermoformage ou pamnoulagesoufflage sont trouvés en bon accord avec

les mesuresxpérimentales
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Récemmentpnafaitrecoursadeouvel | es m®t hodes dbéanal yse:
cellesutiliséesd a n s | e s empbouissa@de®métadxORachik ebauteurontadoptdeur
connaisance danse domainep o u r | 6 a p pldsthermagaastiquasv ks conttilisé un
algorithme de résolution utilisé avec les métaux pour la simulation des pra®dése en
forme des plastiquePans ce cas,el comportement des polymeres solidesdas®us de la
température vitreuse est approché par une relation constitutive de type visguéktijae

(Rachik, 1993)
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CHAPITRE 2

ELABORATION ET CARACTE RISATION RHEOLOGIQUE ET THERMOPHYSIQUE
DES COMPOSITES HDPE-BOIS

2.1 INTRODUCTION

La rhéologe e t | 6 ®|aal'détad foradti des composites thermoplastiepoasres de
bois sont deux domaines totaleméés.L 6 0 p ® deantélanmean et denise en formenécessite
en faitune bonne connaissance des propriétés viscoélasequegologiquesies composites
afin de mieux contrélece processugn effet, les propriétésles composites plastiques basnt
fonction des propriétés de la matrice, des propriétéspdeicules de bois et des propriétés de
|l 6i nterface dmolymerebeis). x L6 apdhdai stei so n des painei cul es
généralementine modification du comportement rhéologique du polymeésequi entraine une
augmentation déa viscosité du coposite en fonction de la concentration de bois. Ceci rend
souvent | 6op®ration de mise en fobemplusldes col
modi fication des propri ®t @i chi"milgueasde” dldodinn t:
rend ces emposites rigides et plus résistaits | 6 ® ¢ @articuidiareznent a des teneurs en
bois élevees

Dans la littérature, la rhéologie a fréquemment été utilisée comme moyen de
caractérisation des propriétés structigade¢ morphologique des mélanges polyenes, des
alliages et des polymeres renforcés. Certauteursont ddéai | | eur s d®montr ®
rh®ol ogi gues quant ~° | 6®tude de | 6effet de | 6
Il 6i nterf @cé 0aglke dsurbdweuatyyd etles propriétés des matériaux composites

(Zhang et al., 202 amnawar et al., 2@).
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De plus les propriétés rhéologiques des composites plastiques bois sont fonction de la
temp®r atur e. Cet effet nodoest p raressost uet fravasnxa mme n t
publiéssur | 6®t ude des propr i ®$semblablds ®celes dgimigzalea s
forme des biocomposites. En fait, les propriétés rhéologiques et physiques des composites
varient considérablement lors des opérations de mélange a caused def f et combi n
cisaillements et de la température. Certainswas rapportent une dégradation de la structure des
matrices polymeéres, a cause de la température élevée, sous forme de rupture des chaines
macromoléculairetonguesp e nd an't | 6 o p ®rGedi résulte géhéralemeédth ana g e
diminution desmodulesrhéologiques( G @és composites plastiques bdissmnawar et al.,

2008)

Un autre aspect important des composites plastiques bois est dionale leurs
propriétés thermophysiques en fonction de la température et de la concentration des particules de
bois durant leglifférentes®t apes d6é®l aborati on. Dans | a || itt
recherche considére la température des palgséonstante lors des simulations numériques des
procédés de mise en fornpgrceque la variation des propriétés themophysiques en fonction de
la températurale ses matériaur 6 e s t pas s uf f(@ausdemhifesche, 208M)au c i d ®e
grande majorit® des travaux de recherche r ®al
de mod®Iliser | 6effet de | a temp®rature et de
températures semblablexdles de mise en forme afin de pouvoir prédire de maniére exacte la
dynami que doé®coul ement des cGlabpabis(Erthgweta,t opt i
2009) Cette modification des propriétés thermophysiques demposites esattribuée

essentiellement a la modification structurelle du matériau a cause de la température et de la
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présence des particules de bois. Ces derniers jouent le réle de barriere permettant de freiner la

mobilité des chaines moléculairesghlymere a la température de fusion.

Nous nous int®ressons dadarcaractérisatian des prapiiekés ~ | 0
rhéologiques ethermophysiquedes composites HDRBois en fonction de la température et de
la concentration de particules dmis. A cet effet, nous considérons six concentratides
particulesde bois (®, 20, 30%, 40%, 50% et 60% i sbagit débune com
exprimé uniquement en %Agent couplant utilisé est leoBéthyléne greffé au maléique
anhydride PEg-MA). L6 ef f et de | a concentration en bois

propriétés rhéologiques et les propridtgermophysiquedes composites ont été étudiés grace a

un rhéometre a déformation coiiéeet une analyse calanétrique différentielle (DS

2.2 MATERIELS ET METHODES

2.2.1 MATERIELS

Les particules de bois utilisées dans ce travail proviennent de la sciure qui résulte de la
premiere transformation du boisttesciure a été fournie par la scierie Temb#uée a Béarn
(Qc, Canada). Elle ¢s constitu®e de 6Fcéa glduri®Pobon etbt®e i bk & b
noire Picea marica et 15% de sapin baumieklfies balsameéaC'est un type de bois résineux,
composé essentiellement de cellulose442 %) d 6 h ® mR288o, dd lignin® (24@8% ( 2 7
et autres substances organiqu8s4%). Sx masse volumiquest de 1,48 g/ cinLdanal yse
granulométrique des particules de baigtéer ®al i s®e ~ | 6ai de de | 6app
Analyser, Optest Equipement, Hawkesbury Onjasior plus de 5000 picules.Alors que, les
valeurs géométriques moyennes sont cepportéeslansle travail de Godard et ses coauteurs
(Godard et al, 2009).a distribution des longueurs ainsi que les valeurs moyennes de taille des

particules de boisontmontréegespetivementdans laFigure 21 etle Tableau1l. On remarque
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gue les particules de bois ont un rapport de forme faible (L/D ked)oistamiséa un diametre
inférieur 2 200m (S < 0, 71 mm) . La matrice polym®riqu
(Sclair™ A59) dont latempérature de fusion est égale a 138f@ masse volumique est de 980
kgegm3. Ldéagent coup™Mame6DEstel Pupaostabohtd sodagit

| 6 anhydr(PEgdMA)dant I&empérature de fusion est de 1208tqui a un indice
de fluidité (MFI) égal a 1,5 g/10min (190°C, 2 H@). Nous avons utilisé une quantité de 3%, de
|l a masse totale du composite, de | 6agent cou
am®Il i orer | 6homog®n ®uné wBeillelre distriBdtien mes partieutes darsssau r a n
matrice polymérique. Dans le composite, le bois est sous forme de sciures tamisées
préalablement séchées. Les sciures ont été séchées a une température de 105°C pendant 24
heures, puis conservées dansslesc s en pol y®t hyl ne. Le taux di
partir de la masse de sciures avant et aprés un deuxieme séchage a 120°C pendant 24 heures. |l

est évalué a un taux inférieur a 3 % massique.

n
=

o
=

Fibres de bois [%]
s B

=
=

=

0te 0,25 050 0,75 1,00 15t
0,25 to  to to to 2,00
0,50 0,75 41,00 41,50

Longueur [mm]

FIGURE 2 1: DISTRIBUTION DE LA LONGUEU R DES SCIURES DE BOB
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TABLEAU 1: GEOMETRIE MOYENNE DE S PARTICULES DE BOIS

Aire Axe long Largeur rapport
(mn) (mm) (mm) (L/D)
154 0,52 0,3 1,76

2.2.2 METHODES

2.2.2.1Préparation degsiocomposites

Lescomposites ont été eélaborés dans un malaxeus lwontrerotatif (Haake rheometrix
avec roller rotors) a une vitesse angulaire deo®® par minute (tpmgt & une température de
170°C. Celleci est inférieure a la température de dégradation des pastidel bois, qui est de
| 6or dr e Dass ul PréniieC tempse ISclaifM et le fusabon®’ étaient introduits
initialement et mélangés durant 2 minutes, ce qui assurait une fusion compléte du mélange de
polymére. Dans un deuxiéme temps, la sciure dedsbigitroduite et malaxée durant 5 minutes.
Six différentes concentrations massiques en sciure omdtiédées 0%, 20%, 30%, 40%, 50%
et 60%. La masse totale du composite introduite dans la chambre du mélangeur est de 148 g. Les
échantillons ont étélfar i qu®s ~ | 6ai de dbébune presse chauff
supérieure &ellede fusion du polymeére qui edtdé e n e 138Get do6un moul e con
pl aques doé a préechargepplignee” U nde® ¢ duaant? minulesoassure fusion
de |l a matrice et | e d®gazage de | d6air, suivie
fabrication des échantillons. Les tests rhéologiques ont été réalisés avec des échantillons de
forme circulaire (diamétre 25mid épaisseur 4mm) prépardar thermocompressidfigure 2

2b.
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FIGURE 2 2: (a) GRANULES ET (b) ECHANTILLONS DE MA TERIAUX COMPOSITES B OIS-
POLYMERE MOULES PAR THERMOCOMPRESSION

2.2.2.2Analyse thermogravimétrique des composites plastioes(TGA Tests)

La mesure de la therrégradation des composites HDP&s, a différente concentration de

boi s, a ®t ® r®alis®e - | 6ai de de | a machine
consistent en fait & mesurer la variation du pourcentage massgusohposites en fonction

déoun gradient ascendant de | a temp®ratur e. L €
On observe que la therrtggradation des composites se fait en trois étalpegremiére étape

concerne la perte de masse inférieare2% entre les températures de 100°C et 200°C,
correspondant principal ement ) | 6®vaporati on
combustibles a la surface des particules de bois. La seconde étape concerne décomposition
chimique des celluloses, hémic¢éllo ses et | a | ignine sbdamorcent

et atteint un pic auglentoursde 340°C.La derniéreétape concerne dégradatiordu polymeére

qui commence a environ 400°& atteint un pic entre 450°C et 500°C) L6 ensembl e d
résultas sont conformes a la littérature (Ramiah, 2003). Effectivement, la présence des particules

de bois, dans le matériau, sont sensibles a la tempéraDete températurenduise
généralemenune dégradatiorqui peut se manifester avant que la températuremeélange

plastiquebois atteigne 208C. Ce mécanisme de dégradation des particules du bois non traité est
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abondamment traité dans la littérature (Ramiah, 2003, Burgstallerr, 0@/ ai t pas | 6ob

ce travall

100 | 4
% g 3,5
= 80 HDPE
S 70 = 3] = - . bois
> 2 —— . = HDPE-20% bois
S 60 97 | 2,5 == == = HDPE-30% bois
g 96 N HDPE-40% bois
@ 50 o ke g > | — — - HDPE-50% bois
T | | [ [ | A [ pp——— -60Y% i
. o o o0 z HDPE-60% bois
9]
o HDPE a 15
S 30 | eeeeeeeeees bois IS
= — = = - HDPE-20% bois 1
@ 20l @ —e-e-- HDPE-30% bois S
S — .+ = HDPE-40% bois o
3 10 — — HDPE-50% bois 05
a — « = - HDPE-60% bois < O
0 0 N— ‘ ‘“
0 100 200 300 400 500 600 0 100 200 300 400 500 600
Température ( AC) Température ( AC)

FIGURE 2 3: VARIATION EN FONCTIO N DE LA TEMPERATURE (a) DE POURCENTAGE
MASSIQUE DES COMPOSITES ET (b) DE SA 15RE DERIVEE.

2.2.2.3ldentification de la zone linéaire de déformation

Les mesures des propriétés dynamiques rhéologiques des composites ontiggésréal
dans | a zone | i n®wiienfenctionldé |&teropératire ed de ladamncemtrationl e
en particules de bois est évaluée grace a un balayage en amgétudgormation qtrain) a
fréquence constante (égale a 10H2ps testspermettentd 6 ® v dal varation du module
do®l asticit® GO6 des composites en fonction du
déformation correspond en fait au plateau linéaire de la courte v al eur de GO6 (
stockage) demeure constante dartte zonela Figure 2 4 illustre la variation de la zone
linéaire de déformation en fonction de la concentration des particules de bois et de la
températureCettezonecroit en fonction de la températuee¢ décroit en fonction de la teneur en
boisAnot er que | 6®chelle des courbes est |l ogari:

la température sur le module de rigidité du polymére seule HDPE alors que la courbe (b)

concerne | 6effet de | a concentr até descompdstesboi s
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HDPEDbois. Dans le Tableau suivant on liste les valeurs de la limite de la zone linéaire en

fonction de la teneur en sciure de bois a 170°C.

TABLEAU 2: LA LIMITE DE LA ZO NE LINEAIRE A 170°C EN FONCTION DE LA TE NEUR EN BOIS

% de bois 0

20

30 40

50

60

Zone
linéaire(%)

10-10,7

1,7-2

0,20,3 <0,01

<0,01

<0,01

50000

40000

~——

= 30000 f fm.
U

e ——

20000 p

------- T=160°C
————— T=170°C
— — —T=180°C
— .. —T=190°C

10000

13 17

Taux déformation [%]

1 000 000.00

100 000.00

G' (Pa)

10 000.00

1 000.00

HDFPE
= HDFPE-20% bois
= == == HDPE-30% bois

0.1

1

Taux de déformation (%)

10 100

FIGURE 24: EFFET DE LA TEMPERATRE (A) ET DE LA CONCENTRATDN (B) SUR LA
REGION LINEAIRE DE CEFORMATION DES BIGCOMPOSITES

2.2.2.4Caractérisation des propriétés tescompositegn fonction de la teneur en particules de

bois et de la température

V Caractérisation rhéologique

Les me s

®qui p®

ur es

rd®lueu rc odh e

rh®ol ogi ques

temp®r atur e

ont

®t ® Hadkar | | s ®e s

TC500 .soumsasun ®c h an t

balayage en fréquence,J0100 Hz] en mode déformation contrélée dans la zone lindanar.

se faire, le taux de déformation est fixé a 0,01% pour tous les composites.

V Proprités thermophysiques
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Léappareil D STermaBAnalygsing@dntedta d@t ® uti |l i s® af i
les propriétés thermiques des composites. Les échantillons avec différentes concentrations en
particules de bois ont éumisa un balayage en tgrérature entr-25°C et 300°C, a un taux
de 10°C/min sous gaz inerte@zote). On souligne que deux cycles (chauffagé&oidissement)
ont ®t ® r ®al i s®s. Le premier cycle per met e n
(processing) et les contraiste r ®s i duel | es doori gi n@elors duer mi que
| 6 a n ads gésukkats deflux thermiques DSCdans le2éme cyclepermetde mesurer la
température de fusionm] | 6 ent halYi,ée tadxede éristalinité dans le cas des
polymeres semicristallinsainsi que la variation de la capacité calorifique Cp des biocomposites

en fonction de la température

2.3 RESULTATS ET DISCUS®NS

Dans le cas de la rhéologie, l'interaction entre la matrice polymére et les reafartds
représentée facteur le plus déterminant quant au comportement a la fusion des composites. Ce
a permeten fait une meilleure compréhension des propriétésrfacialesdes composites
L'addition de particules de bois dans la matrice polymére et la modificatiariquke de
|l 6i nterface, ” | 6ai de -gtMA)u entrdreent egénéralendeatunec o u p | a
modificationdu comport ement rh®ol ogi que de compos ®s
(Burgstaller, 2007)On cite, par exemple, les travaux suivantamnawar (2008) et Zhang
(2012)qui sesont intérességarticulierement aux propriétés | 6 i des eompoaiteseafin de
déemontret'effet des additifs etle I'agente couplage sur le comportement rhéologigusur les

propriétés des matériaux élaborgsamnawaret al, 2008; Zhanget al, 2012)
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2.3.1 CARACTERISATION DESPROPRIETES RHEOLOGIQES EN FONCTION DE A
CONCENTRATION EN PARICULES DE BOIS

0 Les moduleshéologiguesl y nami ques (G6) et (G66)

Pour la caractérisatiornéologiquedes fonctions matérielles des composites nous avons
utilisées des tests dynamiques de cisaillement oscillatoires a faible amplitude. Cette technique
permet de mesurer lesgpriétésdynamiquesies composites tellegie les moduledynamiques
G0G G 6* teet ekt 2 . Lesmodulesdynamiqued 6 ®1 aGa e @etmettent la mesure
de | 6®nergie ® astigqgue emmagasi n®e dgbenele | e ma
permet au matériau deprendrepartiellement sa formavant la déformatianAlors que, les
modul es dyn aaépepsertesies @@diles dyrtamiquegsle perteils correspondent a
l a qguanti t® do®nergie dissep®etpan épsr mal ®s i
des polymeres en cisaillement. La variationcde modules en fonction dee fréquencest aune
température égale a 170°C pour les composites avec différentes teneur en bois est montré dans la
Figure 25. A faible fréquence, on remarque que les composites ont un comportement plus
Vi squeux Qquo®l asti quexc Oaelsdr d 6gwundverfsre®que n csee @rla
croisement appeldussifréquencede croisementes matériaux composites sont autanstid@es

gue visqueux.

De pl us, |l es modul es dynamigqgues de stockag
avec la concentration des particules de béigure 25), tandis que leurdréquencesde
croisements diminuent avec la concentratidtigfre 26). Cela peu€tre traduit par un
comportement plus élastique pour des composites a concentration de bois élevée et aussi a la
bonne adh®sion ~ | 6i nter fréalsée deéxuai par tdiec U l6easyg ee

PEg-MA. Le Tableau 3 regroupe ls valeurs de$réquencedle croisement des composites a
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différentes concentration©n doserve que ces derniéres sont décroissantes en fonction de la

teneur en bois. A 0 t e & partirudé 50 %les valeursde fréquences de croisemenrit été

obtenuespae xt r apol ati on des courbes des mdrRQul es
2.6).
1000000 -
10000000 ) _-
) a T=170iC ,---~ b
T=170/C .-t .
-7 e -
1000000 == .- - -
—”’ //, /’/ - e
- /// . //, // .~
- - — L~
T I : S -~
&, 100000 £ 100000 -
0O | o pd
7 ./,~

10000

1000

HDPE
— - - — HDPE-20%bois
— — — HDPE-30%bois
= = = = HDPE-50%bois

0,1

10

Fréquence [Hz]

10000
100

HDPE

— . — - HDPE-20%bois
— — — HDPE-30%bois
- = = = HDPE-50%bois

0,1

1

Fréquence [Hz]

10 100

FIGURE 2 5: EFFET DE LA TENEUR D E BOIS SUR LES MODULESRHEOLO G| QUESET(G&9) &

170°C

TABLEAU 3: LES VALEURS DES FREQUENCES DE CROISEMENTS DES COMPOSITES A

_ G6 = Fréquence
% bois
(Pa) (Hz)

0 % 442® 1,485
20 % 73890 1,394
30 % 93840 0,425
40 % 71100 0,1833
50 % 55750 0,004

DIFFERENTES CONCENTRATIONS EN BOIS ET A T= 170°C

D 6 a ples résultatobtenusdanstableauen hauton constate que les modules de croissement

( G6 =,@ ané goncentration de 30% de bp@sse par un maximur@es résultent méritent des
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analyses plus poussées autant au niveau expérimental (homogénéité du matériau, tests

rheol ogi ques, i magerie, etc.) quobdbau niveau de
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1000
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FIGURE 2 6 : POINTS DE CROISEMENT DES MODULES DES COMPOSITES

o Viscosité complexe

Lescourbes de viscosité complegtla viscosité relativerepréserantle rapport entre la
viscosité du composite et celle de la majre@ntprésentées a kBigure 27. On remarque que la
viscosité diminue quasiment linéaiment (dans une échelle ldgg) avec la fréquengece
comportement indiquant le cara@é&ortement nomewtonien des différentes formulations bois

polyméres. De plus, la présence des sciures de bois augmente la viscosité complexe. Cet effet est

mar qu® que | a concentration mas

déautant plus

De facon géérale on constateun phénomene deonsolidationdes composites a faibles

fréquences| | s 0 a gccroissenhéninstantané de la résistance des compositaibué
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principalementd 6 al i gnement des lafdrtainteracton gnteelleggarticulese s et
de boisvoi si nes. Ce type dointeraction est fr®qu
base de renfortsinéraux(Gloaguen et al., 2001Youtefois, dans le cas des composites a base
desrenfortsnatutes, ce type dointeraction de Iliomirtde eau
quelques micrometresCespar t i cul es poss dent g®n®r al ement
cause de leur forme géomé@trie permetant un rapportsurface/volumeélevé Ce phénoméne
dépendplus de la taille des particules que de la concentration desetis les auteur£e qui

peut étreobservé pour des tailles de particules inférieuresaOmi cr om tre o% | 6i n

les particules voisines est importafféinagawa et al., 1976)
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FIGURE 2 7: VISCOSITE COMPLEXE D ES COMPOSITES (@) ET LA VISCOSITE RELATIVE (b) EN
FONCTION DE LA CONCE NTRATION EN BOIS

2.3.2 EFFET DE LA TEMPERATRE SUR LES PROPRIEES RHEOLOGIQUES

o Les modules dynamiques (G6) et (Gb60)

La température influence considérablement les propriétés dynamiques des composites

polymerebois. La variation desnodul es ( Gd8) e t HOPB& @y condpositep o | y m
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HDPE-30 % bois en fonction de la température est montrée d&imguee 28. Dans tous les cas,

la température varie entre 150°C et 190fie facon similaire, on remarque que, plus on

augmente la tempéture, plus les modules dynamiques diminuent.
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FIGURE 2 8 : MODULES DYNAMIQUES EN FONCTION DE LA TE MPERATURE DE HDPE(A)
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FIGURE 2 9: LES MODULES DYNAMI QUESEN FONCTION DE LA TE MPERATURE DU
COMPOSITE HDPE-30% BOIS
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o Viscosité complexe

Contrairement aux liquides newtoniens, qui ont une viscosité constante a une température
définie, la viscosité d'un fluide nemewtonien appelé viscosité apparente dépend a la fois du
taux de cisaillement et du temps variation de laviscosité complexe du polymere HDPE et des
composites HDPEBO0 % bois esprésentéa la Figure 29; elle décroit lorsque la fréquence varie
deQl ° 100 Hz. Déautre part, |l a viscosit® comp
température. Remarquablement, la présence des particules de bois dans la matrice polymere rend
les composites particulierement sensibles a la température, ce gétrpeattribué la présence

desmoléculesd 6 eliaresdans les particules de b¢Bendahou et al., 2008)
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FIGURE 2 10: VARIATION DE LAV ISCOSITE COMPLEXE DU POLYMERE (HDPE) ET DU
COMPOSITE (HDPE-30% BOIS) EN FONCTION DE LA TEMPERATURE
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2.3.3 ANALYSE DYNAMIQUE THERMORHEOLOGIQUEDES COMPOSITES HDPE
BOIS

Il est essentiel de bien cortra le comportement viscoélastique des matériaux
composites utilisés afin de pouvoir simuler correctement les procédés de mise en forme tels le
t her mof or mengteementisdufflagg,lebcetx t r u s i et Pas exenfple,ldang le ,
cas de la mise en forme par la méthode de moulage par injection il est important de connaitre au
préalable lesariationsde la viscosité du mélange en fonction de la températams, @le durant
le thermoformage le comportement thermomeécanique des matériaux et la vadatibnéaire

de la températureontrdlenten grande partie la qualité des piéces produites

Dans les paragraphes suivants, les résultats de I'analyse dynaheguerhéologiquedes
biocompositesen fonction de la concentration de bois sprésentésGénéralement ce type

d 6 a n asuperpasition temps e mp ®r at ure TTS, per met de mod®
température et du facteur parametre temps sur le aempent viscoélastique des polymeres
homogénes et amorphédhanget al, 2012) Toutefois, elle peut étre utilisée dans le cas des
composites plastiqudmis lorsque la simplicité du comportement thermorhéologique de ces
matériaux est vérifieePour ce faire, nous avons utilisé la méthode de Van Gurp et Palmen
(Lamnawaret al, 2008) qui consiste a représenter la composante de déphasage tam

fonction du module dynamique complexe G*. Les résultats obtenus montrent un Iéger écart des
courbes a basse fréquence powére expliqué par la faible interaction entre les particules de

bois et le polymére a des fréquences bassgare 2 10).
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FIGURE 2 11: COURBES VAN GURPET PALMEN CURVE (TAN-DELTA VERSUS G*) DES
COMPOSITES PEHD-BOIS
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La superposition des courbes de viscosit®
ar, dépendant de la températurepermis de construire des courbes universelles capables de
représenter la viscosité complexe des composites sur un dpeggrede températures. La
superposition des courbes est effectuée a une température de référence de dO
| 6ensembl eux dompositesigur® 2lilaL 6 aj ust ement TItresses essour be
réalisé en utilisant le modele rhéologiqde Cross. Cela nous a permis de définir un
comportement unique pour chaque composite a différentes fréquences et a différentes
températuresCe canportement est décrit par I'équation (2) dans laquelle la visausitplexe

() est en fonctiomle la pulsatiorfo ) sous la forme suivante.

(2)

2le-

t ettt : représentet respectivement la viscosité du plateau newtoreeéna
viscosté afréquencanfini. Le nombre (n) représent& pente de la partie linéaide la courbe
viscositécomplexeversusfréquence. A noter, que 6 a s p e ¢ tquepgdprgsertegcatte partie
linéaire de la courbe correspond au comportemieddfluidifiant des compositesEn fait, la
viscosité décroit en fonction de la fréquelcé cause de | 6alignement de
l e sens de | 6®coul ement provoquant a.e as i une
viscosité Le termeo 4 représente lgonstate de Crossi| correspond da fréquence critique a

partir de lagelle la viscosité du matériau chute facon marquée

La représentatiordes donnés des courbes riteesses avec le modele rhéologique
(Cross) nous a permis de prédire le comportement rhéologiquebidesmpositesa des

fréquences et deaempératures ou matériau n'a pas été testé auparavant. Banhadleau4, on
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regroupe les parametres caractéristiques des matériaux compasitesositénewtonienngt

ett ), la pulsationde relaxatiorv yet le parametre (n)
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FIGURE 2 12: COURBES MAITRESSES DES COMPOSITESHDPE-BOIS

TABLEAU 4: LES PARAMETRES RHEOL OGIQUES DES COMPOSITES HDPE-BOIS

Conposites t [Pa.g] t [Pa.s] . 0 y[rad/s]
HDPE 0 0,491 e+04 0,4629 1641
HDPE-20 % bois 0 1,471e+04 0,4417 7,163
HDPE-30 % bois 0 3,119e+05 0,2610 0,0001453
HDPE-40 % bois 0 7,641e+05 0,2829 0,0001809
HDPE-50 % bois 9186 2,093e+07 0,4532 6,833e06
HDPE-60 % bois 1,237e+04 1,260e+08 0,5980 1,378e06
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234 MODE£LI| SATI| ON EDIBEE LA SEMPHERATURESUR LES PROPRIETES
VISCOELASTIQUES DESCOMPOSITES
Nous avons besoin de modeles physiques capables de décrire le facteur de glissement en
fond i on de | a temp®rature afin de pouvoir mod®
viscoélastiques des composites HDRES. Il existe en fait, deux relations physiques bien
connuesqui permettent de décrire la dépendance en teahpérdes pgimeres Arrheniuset
WLF (Williams et al., 1955) Le choix entre les deumodeéles dépend essentiellement du
matériau, de la plage de température dans laquelle le matériau sera caractérisé ainsi que sa
température de transition vitreuse. Justel@ssus de la température de transition vitreyspar
exemple, la mobilité deshaines de polymere stimulée thermiquement dépend des chaines
moléculaires voisingsalors que bien audlessus de g[ la mobilité des chaines du polymere
d®pend plus de I a dynamique dbé®coul ement . Le
mouvementdes chaines moléculaires péut r e facil ement calcul ®
mathématique Arrhenius qui décrit la variation du factetlr €a fonction de la température par

| 6express:ion suivante

w LVATD— (4)

Eae st | ' @tivaetiongdu @roceséua de relaxation des chaines du polymére. Elle
représente la barriére potentielle qui empéche le mouvement des chaines moléculaires, son unité
est kdJ/mole. R désigne la constante des gaz mafédié vaut 8314 Imolel.K™Y). L'énerge
d'activation du polymérelDPE, cal cul ®e 7 7(Th est edtinéech9,8ckd/mal be s a
1, une valeur comparable a eslitrouvées dans la littératui®chott et de Kagan ont évalué

I'énergie d'activation de polyéthyléne haute densité 26R9mol! (Schott et al., 1961)
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L'addition de sciures de bois dans la matié@PEet | ut i |l i sation -gdun ag
MA résultesouvent a une augmentation de I'énergie d'activation des pob/roeneposites.

Nous avongstméque | es ®ner gi es d&bBPEROWhis eHDPES@® S com
bois sont respectivemede 32,52kJmol? et de 39,30 kJ-mol? (Figure 212). Dans le Tableau 5

on |liste les valeurs-mbépdwr®nled agr e Miblaec t-desatd
bois.£gal ement |l es spectres de relaxatiems des
technique des courbes Cdlole (GarciaFranco et al., 1999)présentées la Figure 213,

indiquent une modification claire du comportemergcoélastiqueet une augmentation des

temps de relaxation des composigisibuésa la présence de particulgs bois dans la matrice.

Le temps de relaxation du polyméd®PEc or r e s p o n d |& fréeduéncatu vnaximsne d e
dans la courbes() en fonction des . Ce dernierest estimé&gala 0,68secondalans le cas du
polymereseule un ajout de 20 %le bois entraineune augmentation du temps de relaxation a 1
seconde Al o r-dela de @ @bwis le temps de relaxation des chaines polymeres est estimé
supérieur a 10 secondes. Ces résultats concordent bien avec ceux observésgsue 25,

concernant a di mi nuti on des fr®quences de croi semer
en particules dbois. Sur la base des résultats obtenus, on peut consglért comportement

des composite®st plus élastique que visquelen raison de la bonne eraction entre les

particules de bois et la matrice polymérique.
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2.3.5 PROPRIETES THERMOPWSIQUES DES COMPOSIES HDPESCIURES DE BOIS

Les propriétéshermophysiquedesbiocomposite® nt ®t ® anal ys®es ~ | ¢
DSC série Q400 de A instrument. Les étapete mesure utilisées sontmontrés a la Figure
2.16. Le matériau est chauffagqu'a une température de 200 °C avec un taux de 20°C/min, il est

ensuite laissé a cette température pend@nmin. Le but de cette étape visetlaminer les

contraintes r®siduelles doéorigines thermiqgues
mse en for me. Ensuite, ° partir de | 6®tat 1|igq
jusqgu' " | 6®t at s ol i dsscondhguffageseseffeetué heas enesuresront c y c |l e

®t ® r ®al i s®es dans un amte\O renamuegnedantempdratue dd e  d €
fusion du polymere a glissé vers une valeur inférieure pendant le deuxieme cycle de chauffage.
La température de fusion ddDPE a été mesuréeégale a 13419°C + Q8°C, ce qui est

compaable a celle reportée dans la littérat(Schottet al, 1961)

Léaddition des particul es @-8A) Idda matrice t de
polymérique a entfaé une augmentation de la température defusutHDPE indépendamment
de la teneur de bois a une valeur de 141°C (vigiure 214). Cette augmentatioest attribuée
essentiellement la bonne interaction entre les particulds bois et la matrice polymere,
favori s®e par | 0wtiqluies atCieom ®beai |l It @d g eerstt manl a c «
taux de cristallinité desompositesa cause de la présence de particules de bois et aussi par
| 6am®l i orati on de de@nre®quidkdneethd, @ selation entre leltaux det e r f
cristdlinité et la température de fusion des composites. Kaddami et eagewsont reportés
guela températurale fusiondes compositepolymerescroit en fonction des teneurs éibres
Selon les auteurs, ced s t attribu® ° | 6 a u glimiggndesa ¢chainesn d u

macromoléculaire du polymé(gaddamiet al, 2006) Tout ef oi s, soulignons ¢
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le taux de cristallinité qui peut étre un facteur dans la croissance de Tm, en présence de renforts,

il y a aussi la taille des cristaux et leur degré de perfection

2.3.5.1Capacitécalorifiquespécifique

La capacité calorifigue de matériabiocomposite est une propriété thermique
extrémement importante. Elle nous fournit directement des informations expérimentales sur la
flexibilité des chaines macromolécules etlelers parties. Les quantités qui en dériviergar
exempl e, | 6eéanthaad pi e ( &) ,E)t pduiem® mgeant g ielkes, noast e r n e
informer sur I'état physiquet sur le niveau de contraintes qui se développent dans les matériaux
durant & processus de mise en forrS®uvent, des instabilités géométriques (gauchissement et
amincissement) des composites résultent de ces contraintes réesideslldsnnées des courbes
de flux de chaleur ont été utilisées pour évaluer la capacité calorifegiocompositeslurant
le chauffage. Nous avons remarqué que, durant la phase de fusiarjakion o C ple la
capacité calorifique du composi#DPE-bois a diminué par rapport a la matri¢égre 214).
Nous avons mesuré une valeurqd€ g 14,64 J/gfC pour le polyéthyléne a la température de
fusion (138°C), alors que la valeur mesurée dans le cas du comp®¥E-60% bois est
seulement de 4 J/g.°C pour la température de fusion de 142°C. Cefdrpénterprété par le fait
que les particulesdebos ont jou® |l e rtle dobébune barri re
mol ®cul aires ° une temp®rature proche de cell
| 6agent couplant a permi s de moGContfaire®ent allaa st r u
capacité calorifique, la température de fusion des composites augmente en fonction de la teneur
des patrticules de boika présence de ces derniers entraine généralemeamtroissement du
taux de cristallinité des chaines polyméres, en corsegula température de fusion de polymere

se trouve également augmenter.
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FIGURE 2-15: CAPACITE CALORIFIQ UE DES COMPOSITES ENFONCTION DE LA
TEMPERATURE

2.3.5.2Taux de cristallinité des composites en fonction de la teneowien

Lesrésultatsdesteststhermiquedesmatériauxétudiéssont présentédans le Tablea8.
La températuree fusion Tm) etla chaleudefusion (oo H.) sontdéterminées a partir desurbes
DSC obtenuesau cours du deuxiénmycle de chauffagd.es vakurs de Y( ) corrigées par un
facteur, tenant compte de la concentration de particules de bois If¥ass ont été utilisées
pour estimer le degré de cristallin{® P ) de chaque matériau selon I'équation (11). La valeur
de I'enthalpie de fusiodu polymére HDPE totalement cristall¥(( ) a été estimée a 288 J/g

(Bouafif et al, 2008; Idicula et al., 2006)

e
L)
'~<c| G

(11)
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L'addition de particulesde boiset de lagent de couplagd’E-g-MA) entraine une légére
augmentation de la températute fusion () des composites, indépendammentadeneur en
particules de boisDe plus, le taux de cristallinité des composites augmete fonction de la
concentration des particules de hoEableau.7. Tel que rapporté dank littérature les
particulesde boisont servicommeagent de nucléatiorfiavorisant ainsi un tauge cristdlinité

élevédes chaines polymeér@sliculaet al, 2006)

En g®n®r al , | 6addition des particules de L

une augmentation du taux de cristallinitt des chaines polyméres. Ceci est favorisé

essentiellement par la bonnmet er acti on des deux phases ~° | 6ai
et , ddautre part, par | a pr ®sence cdswlisatprar t i cu
Ceci ex pl i qu de la résistam@el themniq@es composites et, particuliarent, la

température de fusiaiaddamiet al, 2006)

2.3.5.3Volume spécifique des composites HDBEures de bois

Simuler numériqguement la mise en forme des composites plaistiques par
thermoformage nécessite une description précise de la variation du volume spécifupse de
matériaux en fonction de la températu@e dernierpeut étre utilisé comme un indice pour
prévenir les instabilités géométriques des composites HpREdurant et aprés la mise en
Tuvr e. E therrhoaompositesbné assujettis a des contraintésiduelles attribuables
essentiellement a un gradient élevé de température dans le matériau. Ceci résulte souvent a un
r ®t r ®ci ssement et ~ un gauchi ssemiegue2l8en ces m
remarque que le volume spécifique desmposites varie de maniére croissante avec la

température et décroissante avec la teneur en sciwepoint de vue physique, atistingue
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clairement différentes zones pour chaque courlmdéreE1I00 °C et 130°Con ala zone de
transition de phasecaracérisée par unevariation maximale de volume spécifiquedes
compositesCeci estttribuéprincipalementux effets de cristallinité a ce stade. En outre, dans
le cas de composites a des tenemrboisélevées, la densité panité devolumede particulesle
bois augmente. Egalemet& niveau d'interaction entrees derniers et le polymédevient

important

Dans <cette section, une repr®sentation ms
thermophysiqueelle la capacitécalorifique spécifique et le volumepécifique des composites
HDPE-bois en fonction de la température sera établie. faTnitde prédire le comportement
thermophysiques des composites a des températures @ e s t di fficile de
expérimentalemenPour ce faire, nous avons divisg rfégion de température en deux régions
différentes afin de réaliseme analyse de régression des données expérimentales mdsesées.
équations ingites dans les tableaweprésentent les meilleures approximations des données
expérimentales mesurées.slealeurs des parametres d'ajustement requises sont listées dans le

Tableawb et leTableaur.
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FIGURE 2-16: VOLUME SPECIFIQUE DES COMPOSITES EN FONCTION DE LA TEMPERA TURE

TABLEAU 6: AJUSTEMENT PAR REGRESSION LINEAIRE D E LA CAPACITE SPECIF IQUE DES BC
EN FONCTION DE LA TE MPERATURE ET DE LA C ONCENTRATION EN BOIS

6 & GBY 6 6 ——on
' c
0<T<80°C 81°C<T< 200
Composites 0 ar10* | R? 0 “Ya A 1 R?
HDPE 2,73 89. 098 4,02 138,80 283,5 13,53 0,99
HDPE20% bois 2,45 116 098 | 3,81 140,98 315,5 16,79 0,98
HDPE30% bois 2,52 77 099| 3,43 141,72 205,6 14,97 0,98
HDPE40% bois 2,16 93 099 | 3,64 138,64 161,9 12,40 0,98
HDPE50% bois 0,75 62 099| 1,64 139,06 83,76 11,58 0,97
HDPE60% bois 0,50 42 099| 1,10 139,06 56,19 11,58 0,97
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TABLEAU 7: AJUSTEMENT PAR REG RESSION LINEAIRE DU VOLUME SPECIFIQUE DE S BC EN
FONCTION DE LA TEMPE RATURE ET DE LA CONC ENTRATION EN BOIS

5

5

f _ TT BY
p_Qwn
20<T<130°C 131<T<200°C
Composites o) 0 Y | QY| R? i @8 R?

HDPE 0,97 80 302 | 31 | 098] 1,12 10,10 0,99
HDPE-20% bois 0,89 79 302 | 31 | 098] 1,06 8,05 0,99
HDPE-30% bois 0,89 61 284 | 29 | 098| 1,04 8,11 0,98
HDPE40% bois 0,85 62 303 | 32 | 0,98| 1,01 6,92 0,98
HDPE50% bois 0,86 79 292 | 28 | 0,98| 0,99 6,53 0,98
HDPE60% bois 0,83 65 300 | 29 | 0,98| 0,94 1,91 0,98

TABLEAU 8: CARACTERISTIQUES THERMIQUES DES COMPO SITES HDPE-BOIS

% sciures de

y

o % HDPE % MAPE  Tm(°C) — (J/g) Xec (%)
0 100 0 138,19 215,0 74,65
20 77 3 142,00 220,5 76,57
30 67 3 143,32 2251 78,15
40 57 3 140,03 225,96 78,46
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Puissance thermique spécifique (W/g)

-4 ./ 146,65/C

-5 137,19 AC

Température (AC)

FIGURE 2-17: THERMOGRAMME DE MESURES DES CARACTERISTIQUES THERMIQU ES DES
COMPOSITES PAR DSC

2.4 CONCLUSION

Nous nous intéressons dans ce travail a une caractérisation des propriétés rhéologiques et
thermophysiques des biocomposites a base de polyéthylene renforcé de sciures de bois. Nos
résultats indiquent que l'addition de parteutle bois dans la matrice polymérique résulte a une

augmentation considérable de la viscosité complexe et des modules dynamiques (G') et (G") des

composites.

La superposition des courbes de ghssementosi t ®
ar, dépendant de la température, a permis de construire des courbes universelles capables de
représenter la viscosité complexe des composites sur un large domaine de températures et de

fréquencesLe lissagedesdonnéegles courbes maitresses avec le modeéle rhigpiedCross),
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nous a permis de prédire le comportement rhéologiquéidesmposites des températures et

des fréquences ou le matériau n'a pas été testé auparavant.

De plus, la présence des particules de bois dans la matrice HDdHEainéune
augmentaon de temps deelaxationdes compositeattribuéea la bonne interaction entre les
deux composants (polymere et particules de bois). Toutefois, les prophiétgsphysiques
tellesla capacité calorifique et le volume spécifiqte polymeéresont fonctim de la teneur de

boiset de la température
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CHAPITRE 3: CARACTERISATION DES PROPRIETES MECANIQUES ET
STRUCTURELLES DES COMPOSITES HDPE-SCIURES DE BOIS

3.1 INTRODUCTION

Généralement,6l a d d i t padiculesdde bojsqui sontdes composeéesellulosques
ayant une structure cristalline rigidep er me t déoam®Il i orer consi d®r ¢
mécaniques deshermoplastiquesTout ef oi s, |l 6i ncompati bilit® c
surface des deux éléments conduit & une faible adhérensepdrticules de bois sont des
éléments hydrophiles polaires alors que la matrice polymérique est hydrophobe, leur association
mene souvent a des matériaux qui ont des performances mécaniques insatis{iiaarkes
al., 2012) Plusieurs études ont été réalisébs de remédier a ce problémea majorité de ses
travaux propose sbiune modification chimique ou physique des propriétés de surface des

particules de bois et/ ou de la matriceu | utilisation dbébagents de
degré de liaison ére les éléments hydrogenes du polymere et les groupes hydroxyles des
particules de bois. L'utilisation de polyoléfine maléique comme atgobduplaye s'est révélée

étre un moyen approprié pour améliorer la résistance mécanique des composites a base de fi

naturellefBendahou et al., 2009)

Généralement, une bonne adhésion entre les deux phases permet un meilleur transfert de
charge ° t r av er sparticdlas rd¢ boisf llaexiste plusidurg mécansmes de
couplage des matériaugopolymérisation par greffage, traitement avec des composés contenant
des groupes méthanols, traitement avec des isocyanates, organosilanes, etc.). Des revues
exhaustives des agts de couplageutilisés dans la fabrication des composites bois plastiques

ont été réaliséef@Griuneberg, 2009; Beldzki et al 2002) L6ut i | i sati on dobéune
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dbagents coupl ant per met déam®l i or evesbbi@a r ®s i ¢
Certains auteurs r apPPoMA variant entfeul8oueh s e avdrat i t ®
efficace, ell e permet doéam®liorer |l a r®sistan
la fl exion, | e modul e dgbe® mécaniques des c®mpesites & lrase mo d

depolypropyléne renforcé de particules de Hais et al., 2000)

De plus, les proprietés meécaniquess deomposites plastiquémis sont fortement
influencées par les facteussiivant: la concentration des particules de bois, leur morphologie
(rapport de forme), leur type (essence), les conditions de mise en forme (température du
mélange, pression, lavies e de m®l ange, temps de m®l angeé)

les contraintes résiduelles dans le matériau.

Bal asuriya et ses coauteur s, en 2001, s e
moléculaire moyenne de la matrice polymeére sur latrésim ce m®cani que ° I
composites HDPE renforcés de bois. Parifaire, des composites a base de résines polymeéres
ayant des indices de fluidit® diff®rents (inc
extrudeusea double visrotative Les résultats des tests montrent que les composites a base de
r®sine ayant un indice de fluidit® mattgbeénr ont
essentiellemend la bonne imprégnation des fibres de bois par la mapmgmeére. Ce qui

réaulte enune distributiodargedes fibredans la matricéBalasuriya et al., 2002)

1 s 0 e®dg a | aevn®er n& gue | 6addition des renfort
favoriseun certain arrangement et une organisaties chines polymeres autour des renforts en
augmentant leur taux de cristallinitén conséquencégs propriétés meécaniques desnposites

résultants sont beaucoup amélioré€ertains auteurs montrent que | 6ai de des
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cal ori m®tri ques DSC et des essais m®caniques,
renforts a la matrice polyéthylérenduita une augmentaticg lafois de taux de cristallinité et

des propriétés mécaniques de ces compgsitdamiet al, 2006)

Godard etses coauteursen 2009 ont ®t udi ® | 6ef fet conj
concentration des particules de bois sur les propriétés mécaniques et rhéologiques des
composies HDPEbois. Les propriétés mécaniques les plus élevées correspondent aux
compositepréparés a basies particulevois qui ontla plus faible granulométrie.es modules
mécaniques et dynamiques cksdernierssont fonction croissantge la teneur eparticules de
bois alors que la résistance mécanique a la tractinduit a des résultats divergents. Dansake
des sciures fines, elle augmente et atten maximuml o r encpjoude une teneur de 30% de
bois ensuite elle décroit a des teneurs plagees(40%, 50% et 60%). Alors que dans le cas des
sciures épaisses la résistance est fonctéamossantale la teneur de boi€eci est expliqué par
|l a concentration ®l ev®e des contraintes ~ | 0c¢
selonls auteurs. De pl us, | 6® ongat tboig) diminud a r up
considérablement en comparaison a la matrice polyf@odardet al, 2009) Léaddi tion
particulesde bois dans la matrice diminue la ténacité de la matrice rendant le mhe&iaoup
moinsductile. De nombreuses études rapportent également que les particules de bois, ayant un
rapport de forme élevé, permettent une meilleure résistance mécaniguieaggka Migneault et
al 2009 rapportet adgtau de la fibre, la matrice polymérique est fortement cisaillée
(Migneaultet al, 2011) cela favorise fortement le transfert de chatgda matrice aux fibres

|l ongues, et assure une meill eure propagation
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Ce travail de recherche se veut une contri
des caractéristiques structurelles des composites HioREs de bois en fonction de la
concentration des particules de bois et de | ¢
mécaniquesies composites et leurmractéristique structurelless er a ®t abl i e. Lo6a
particul es dedebooplaglEg-MAdpet magedbdbaugmenter | e
du polymére conduisant a une amélioration des performances mécaniques des composites. Les
modifications de la microstructure de la matrice résultant de la présence des particules de bois

seont anal ys®es 7 lie@lactrahiquédadayagdlEBmi cr os cop

3.2CARACTERISTIQUE MECANIQUE ET STRUCTURELE DES COMPOSITE$IDPE
SCIURES DE BOIS

3.2.1 PROPRIETES MECANIQUE

Le comportement m®caniqgue des congedslates e
machine Zwick (TA Instrument, USA) de charge maximale 100 kN selon les normes ASTM
D638-03. Les mesures ont été réalisées a température ambiante (23°C), et a une vitesse de
déformation de 5 mm.mihpour les compositest de 50 mm.mi pour la natrice viergeles
échantillons des tests mécaniquegire 31) ont ®t ® pr ®par ®s par 1| nj e
la machine (injectiotHAAKE Minijet) de Thermo Scientific. Les résultats des essais

mécaniques représentent la moyenne de 6 mesures.

3.2.2 DETERMINATION DU TAUX DE CRISTALLINITE DES COMPOSITES

Les propri ®t ®s ther mi ques de sdec olnfpaopsp areesi |o
série Q400 d&hermal Analysis instrumerites étapesle mesuresontdétaillées dans le chapitre
précédent L I§sa des courbes des flux thermiques des tests DSC aspderalculerla

température de fusionn] | 6 e nt h a Y(p himsi qdeda véariati®ri do taux de cristallinité
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des biocomposites en fonction de la concentration des particules de boisldies de ¥( )
corrigées par un facteur, tenant compte de la concentration de particules de bois (% en poids),
ont été utilisés pour estimer le degré de cristallirdté® ) de chaque matériau selon I'équation

(1) la valeur de l'enthalpie de fusiodu polymére HDPE totalement cristalli¥(( ) a été

estimée égale a 288 J/g.

)
T
‘<:| K

- (1)

3.2.3 CARACTERISTIQUESSTRUCTURALES

La microscopietlectroniquea balayage série (SB600 de HITATCHI) a été utilisée afin
do®t udi er 7 |l a fois |l a distribution des part
couplantPE-g-MA. Pour ce faire, des échantillorompositepréparésa base de polyéthylene
renforcéde 40% de boisivec et sans agent couplant ont @&ésdérés Ces derniers ont été
fracturésdank 6 az ot @ elvicq wisd @ 6 o r €nsuitedbservés a dexxtrés@utitng ® s

différentes en utilisant une tension d&%Z0

FIGURE 3 1: GRANULES DE COMPOSITES HDPE-BOIS(A)
ECHANTILLONS COMPOSITES MOUL ESPAR INJECTION (B)
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3.3 RESULTATS ET DISCUS®NS

3.3.1 CARACTERISATION DESPROPRIETES MECANIQUE DES COMPOSITES EN
FONCTIONDELATENEWR EN BOI S EENT OHEPUARTA G

La courbe dans l&igure 32 représente une courbe typéqde la relation contrainte
d®f or mat i

mécanique maximale (R}

de |

| a r ®s i

plastiquesboissot illustrés dans le Table&u

(Z-Wi-p ) IU1B11U07

20 1

2

B .

Taux de déformation (%)

FIGURE 3 2: COURBE TYPIQUE DE LA RELATION CONTRAIN TE-DEFORMATION DES
COMPOSITES HDPE-SCIURES DE BOIS

TABLEAU 9: RESULTATS DES TESTS MECANIQUES (LES VALEURS ENTRE PARENTHESES

CORRESPONDENTARE TYPE £ C

on. Les param tres m®cani ques
et | 6 ®l on g-a sontanontréslank eettercaunpéduerf ef e(t
teneur en sciure boi s | 6 eteliese t
stance m®canique, l e modul e doé®l

(%) bois % HDPE % PEg-MA E (MP3) Rm (MP3) - (%)
0 100 0 420 (26) 23,0 (0,77) 108,3 (11,2)
20 80 0 916 (20) 16,8 (0,20) 4,15 (0,99)
30 70 0 1137 (50) 16,9 (0,15) 4,21 (0,22)
40 60 0 3160 (303) 14,4 (0,13) 2,99 (1,35)
20 77 3 1210 (33) 26,0 (0,26) 6,86 (0,26)
30 67 3 2200 (260) 30,9 (0,25) 5,06 (1,44)
40 57 3 4331 (300) 35,4 (0,24) 3,36 (0,19)
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On note que les modules d'élasticité des composites augmentent en fonction de la teneur
en bois. Ces résultats ont été prévus en raison des modules des particules de bois élevés en
comparaisonacelde | a matri ce. Dans | a |itt®rature on
bois varient selon sa formentre 10GPa et 80 GPa dans le cas de bois sous forme de fibres
(Woodhams et al., 1984¢t entre 4,9 a 14 GPa pour le bois sous forme de part{tldgsovich
etal.,2003) De plus, | 6addition de | 6agent anhydri
de la compatibilité des proptié®s chi mi ques des renforts bois ¢
r®action dobéest®rification. Ceci a favoris® ul
polymere résultant a des matériaux composites beaucoup plus rigidestfet, le module
élastque du composite HDRE 0 % boi s pr ®par ® av eest3BPeleke | 6 a

comparé au composite HDRB% bois sans agent REMA.

Des résultats similaires ont été rapportés dans la littérgRetzki et al 2002).
Toutefois, | 6 a&xde boisiaenfieé dne diminuteom de ilacésistance mécanique
des biocomposites en fonction die teneur d@ parti cul es de boi s. L
propriétés chimiques de surface des particules de bois et de la matrice polymére résulte a une
faible interaction des deux éléments, ceci favorise ainsi une concentration élaevieeaiele
contraintes aux extrémités des particules de bois, rendant ainsi le matériau fragile et la rupture
apparait pour des faibles contrain(Bendahotet al, 2009) L'utilisation d'un agent de couplage
per met déam®l i orer consi d®r abl ement | a r ®si s
débaugment ed o ddeh ®sii wena ud e s cahauit X un pransfest eefficace Ges c |
contraintes du polym re aux particul es de b
résistance meécanique des matériaux composites est considérablement arfi&iniéet al,

2012)
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En compaaison avec la matricBlDPE seule la résistance mécanique a la traction des
composites préparés en présence de 3%®BEg-MA a été améliorée respectivement de 13%,
34% et 54%, lorsque 20%, 30% et 40% de renforts de bois ont été ajoutés a la matrice de
polymére Figure 33). Ces résultats sont comparables a ceux mentionnés dans la littérature.
Dans cette étudgMigneaultet al, 2009)les autews rapportent que la résistance mécanique des
composites ©° Dbase doune%dmatpadrctei cHDIPeES rdeen flwaics®
| 6 a PEGMA augmente de 35% comparé a la matrice vierge. Cette amélioration de la
résistance meécanique de la i est attribuée essentiellement a la modification chimique des
particul es de b oPEBgMA selbndlesiadteurs.dCeci favoriaegumen bhonne
imprégnation des particules par la matrice polymére etiaptnane nette amélioration de la
résistmce mécanique a la traction des composites. Lorsque la teneur en bois augmente, la surface
de contacpar unité de volumees particuleggalement augmente; ce qui favorise un meilleur

transfert de charge, résultant & des contraintes a la rupture @\ésiéet al., 2013)

Toutefois,]| 6 ® ongat i odes échantillans compmdites raeté réduite de fagon
spectaculairel or squdéon aj out kois & Esmatfra polymeredhbleasl 9).d e
L6®I ongati on évaluée #gale &0B% damsde cassdiiDPE dors qb el | e e st
seulement de 5%ans le cas doompositea 40%bois Ces résultats concordent avec ceux de
nombreuses étuderans la littératuréBledzki et al., 2002; Lt al, 20000 En f ai t , | 6 a
des particules de bois rend le composiieins ductile etri gi de . En pr ®sence
couplage, la résistance a la traction augmeS8ieon considere l'aspect a la rupture des
eéchantillons préparés sans agent-g?A, nous observons un nombre éled® trous
correspondant a une délaminatides particules dedis de la matrice montrant ainsi une faible

interaction entre | es deux ®l ®ment s. € | 6oppo
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couplantprésententin aspectompactet homogénettribué a unédonne interaction entre les

deux phases (polyméreles particules de bois).

332 RELATI ON EARRRGEMENT STRUCTUFREL ETL AMELIORATION

DES PROPRIETES MECANQUES DES COMPOSITES

L6éam®l i oration des propri ® ®s m®cani ques p
composites est attribuéé 6 u n e a Ipaa U g meduttaant deocnistallinité dechaines
moléculairs des polymeres. t déautre part Doalpa pr @see nTcaeb | deea
constate que le taux de cristallinité des composites croit Iégérement lorsque la teneur en
particules de bois amente. Aussi, la température de fusion Tm augmente et varie
indifferemment de la portion du bois dans les compodfiesait,les renforts naturels (particules
de bois)iouentl e r 1 | e crk@ldsatienfatorisadn@insiun tauxde cristallinité élevé des
chaines polyméres Ce c i per met doéam®liorer | es propri ®

(Idiculaet al, 2006)

Kaddami et ses coauteur s, ) | 6ai de des 1
m®cani ques, montrent g u e alhiér aaché rerifoasna ladneatricri c r o f
polyéthylene conduit & une augmentation simultanée de taux de cristallinité et des propriétés
m®cani gques de ces composites. Selon |l es aut el
expliqu®e e s s agnmentatidnlde taus det crisfalinité dé & enatrice favorisé par
| 6addi tion des mi cr l[ait{Kdddamietlae 28006¢ En fait,des derdoatsy e nt ¢
naturels serviront de sites de nucléation des chaines polyeeren baissant le potentiel de

cristallisationdes dxaines macromoléculairgdlathot et al., 2003)
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Dans laFigure 35 on montre que la variath de résistance mécanigue des composites est

une fonction polynomiale des taux de cristallinité du polymére. Enlfait,ta m®| i or at i on

résistance mécaniqukes composites dans notre casatstbuéeessentiellement aux renforts de

bois etala bonnenteraction entre les deuratériaux (bois et polymere)
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FIGURE 35: RESISTANCE MECANIQUE A LA RUPTURE EN FONCTION DU TAUX DE
CRISTALLIN ITE.

TABLEAU 10: LES PARAMETRES THERMOPHYSIQUES DES COMPOSITES HDPE-BOIS

- 0 . 0

Tene(lﬂ;o)en bois % HDPE A)I\I;AEg Tm (°C) . () Xc (%)
0 100 0 138,19 215,0 74,65
20 77 3 142,00 220,5 76,57
30 67 3 143,32 225,1 78,15
40 57 3 140,03 225,96 78,46

3.32 CARACTERISATION STRIWCTURELLE DES COMPOSITES HDPBOIS

Léanal yse des caract®risti qthasaétréaliséetaur el |
| 6ai de de | a micr os c desipmpriétés lirderfacgdaspasticu@s dec t r on i
bois et du polymére ainsi que la dispersion des renforts dans la matdces le cagles
composites avec différentes formulatieetsa deux résolutions différentest été caractérisées.
Commeon peut le constatelapres ésFigures 3-6 et 3-7, I'addition dagent de coupgerésulte
a une meilleure interaction entre les deux phases (polymere et particules detbom
meilleure dispersion de bois dans le polym&en e f f et | | 6agent mal ®i qu

permettant la liaison entre les éléments hydrogenes gmpo et les fonctions hydroxyles de
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bois.Dans le cas correspond au composites préparés avec agent maléique, on observe une bonne
dispersion des particules de bois dans la matrice Rigure 36a) et une bonne imprégnation

des renforts par le polymereofr Figure 37a).En fait, Ceci confirme la déformatioductile de

l a matrice, dans ce cas, |l es particules de b
matrice polym re, i ndiquant wune bonRgue&8dh®si o
6b et3-7b queles échantillons préparés samgent de couplageenferment un grand nombre
déespaces | i br e etrat ma®sif departiculesade bois iqui alhéreidt faiblement

aux chaines polyméreggalementdesi nt er v al | eageslodtiéte bbeervistiquamts |

ainsiune adhérendceappropriéeet une faible interactioantreles particules de bois ket matrice

Certes la résistance mécanique élevée des composites a des t&pgaesen bois est
attribuée pratiquement aux caexastiques structurelleaméliorécesd e s composi t es
| 6agent coupl ant . Les i mages microscopiques
entre la matrice polymére et les particules de bois et aussi une grande dispersion de ces derniers
das | a matri ce. Ce qui explique | 6effet de r

particules de bois et de | 6utilisation de | 0a
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SE 27-Feb-14 27-Feb-14

FIGURE 3 6: IMAGE MEB DE SURFACE FRACTUREE DE COMPOSITE HDPE-40% BOIS AVEC
AGENT PE-g-MA (A) ET SANS AGENT (B)

FIGURE 3 7: IMAGE MEB DE SURFACE FRACTUREE DE COMPOSITE HDPE-40% BOIS PREPAREE
EN PRESENCEDE PE-G-MA (A) SANS AGENT (B)
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