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Les matériaux composites sont largement utiliséss da vie quotidienne et dans
l'industrie, les composites a matrice polymerearsr#f par les fibres de verre (PMC) sont les
premiers matériaux développés et appliqués a tadt Efans les années 1940, les Américains
ont combiné les fibres de verre et de la résinggsdér insaturée, puis ils ont produit un radar

militaire et un réservoir de carburant d’avidn.

Récemment, il y a eu une demande croissante deuipgofhbriqués a partir de
ressources renouvelables, durables et biodégradgllle De nombreux matériaux
traditionnels utilisés dans diverses applicatioost semplacés par de nouveaux matériaux
verts (biocomposites) afin de répondre a certaniteres de la réduction de poids, de
problemes environnementaux ainsi que la satisfaatfi® la clientéle [1,3]. De nouveaux
types de composites fabriqués en utilisant degdibiaturelles tels que le jute, la ramie, le lin
et le sisal comme matériau de renforcement susaitergrand intéréfl] Les matériaux a
base de cellulose et leurs dérivés sont utilisgsiideplus de 150 ans dans une grande variété
d'applications telles que la production d'alimedtspapier et de carton, les biomatériaux, les
produits pharmaceutiques et la production de bmgants par pyrolyse. lls sont également
utilisés comme renforts dominants dans les strastaompositegl-15] les fibres de cellulose
régénérées utilisées comme renfort dans un matéoiaposite ont des propriétés mécaniques
tres intéressantes et qui correspondent aux ptéprmmaécaniques spécifiques du vigieé Il
est reconnu que le comportement mécanique desiaat@romposites dépend fortement de
la liaison fibre-matrice qui s'établit entre lesistituants lors du développement du composite
[15,17] Ce lien consiste en une ou plusieurs interphaseseetaced18,19].

Les bionanocomposites constituent une classe impterde matériaux nanométriques
dans lesquels la charge et la matrice sont obtempestir de ressources biologiques. |l s'agit
d'un matériau hybride formé par la combinaison ddyrpéres naturels et de solides
inorganiques ayant au moins une dimension nanayoétri lIs ressemblent aux
nanocomposites, mais les différences fondamensales dans les méthodes de préparation,
les propriétés, la biocompatibilité, la biodégratia) les fonctionnalités et leur application.
Les chercheurs du monde entier, grace a leursteftonsidérables, ont fait des progres

extraordinaires pour créer un nouveau produit dadocompositeg0].

Aujourd’hui, les chercheurs s'intéressent aux péhgsibiosourcés qui peuvent réduire

la dépendance aux combustibles fossiles et utilise® base matérielle durable. Les

2
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bionanocomposites créent une opportunité pour lidgation de nouveaux matériaux
nanocomposites verts légers a haute performance ngmoplacer les produits pétroliers
conventionnels non biodégradabl&s].

Dans ce contexte, notre objectif est d’étudierféefle la teneur en cellulose de chaque
fibre sur les endommagements de l'interface finedrice d’'un biocomposite basé sur une
matrice de polypropyléne (PP) utilisant une modélis génétique, et de voir I'effet des nano
particules de graphites sur I'endommagement detelface d'un bionanocomposites
ramie/graphite-époxyde.

A cet effet, nous avons fait le choix d’'une analgskéchelle qui distingue les fibres de la
matrice et considere ces deux éléments comme horasgé.’outil d’analyse est basé sur une
analyse probabiliste de Weibull.

Afin d’atteindre cet objectif principal, cette tlgea été organisée comme suit :

Dans le chapitre I, nous présentons des généralitekes matériaux composites, bio-
composites et les bionanocomposites : constituatdssification et procédés de mise en
ceuvres. Le chapitre Il a été consacré a la pretsemtdes fibres de cellulose et les
biopolymeres. Le chapitre Il introduit la notiafinterface fibre-matrice et la modélisation
d’endommagement de cette interface et la présentatles différents algorithmes
métaheuristiques et leurs applications qui sorispahsables a la compréhension de I'objectif
de notre travail. Enfin, le chapitre IV de ce mémasera dédié a la présentation et la
discussion les résultats de notre modélisationsNeuminons notre travail par une conclusion

générale clbturant cette thése et les principaespectives.
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|.1. Introduction

Les matériaux composites sont apparus au milieR0dume siecle comme une classe

prometteuse de matériaux offrant de nouvellespget/es pour la technologie modefiég

D’une maniere générale, tout matériau constituéel@x ou plusieurs composants
ayant des propriétés différentes et des limitesindi®s entre les composants peut étre
considéré comme un matériau composite. De pludgd’ide combiner plusieurs composants
pour produire un matériau dont les propriétés arg pas atteignables avec les composants

individuels a été utilisée par ’lhomme pendantmiédBers d’annéegl].

Ces types de matériaux remplacent les matériauxectionnels en raison de leurs
performances intéressantes telles que I'amélioralés propriétés mécaniques, thermiques et
électriqgues et également pour compenser le prixééties matrices. Plusieurs études ont
montré que les matériaux composites remplis par ab@sges naturelles ou synthétiques
offrent plusieurs avantages par rapport a d’autrariaux tels qu’'une bonne durabilité, une

haute résistance a la corrosion et une faible tiefgi

Aujourd’hui, les matériaux composites se dévelopgwatiquement dans tous les
domaines et sont a l'origine de formidables chaiendans diverses réalisations de hautes
technologies. Ces derniéres décennies, sous lgsneds environnementales et économiques,
'industrie vise la substitution des matériaux $ytiques par des matériaux naturels. Les
composites utilisant des matériaux naturels somgel@s matériaux biocomposites ou
biosourcés. Dans ce contexte, nous présentonstuthe @étaillée sur les biocomposites et les

bionanocomposites.

l.2. Les matériaux composites

Un composite est constitué de l'assemblage de dmwplusieurs matériaux de
propriétés différentes et complémentaires. Il $'&giplus souvent d’'un renfort noyé au sein
d’'une matrice permettant d’obtenir un matériau guapriétés intermédiaires. Le renfort
contribue a améliorer la résistance meécanique di¢riaa alors que la matrice assure le

double réle d’élément de transfert des chargesleeenfort et de protection de celuifti2].
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: t+ﬁ=ﬁ'

Renfort Matrice Composite

Figure I.1. Matériau composite

Dans ce chapitre, aprés rappel de la définitiom dhatériau composite, nous décrirons
succinctement les différents types des matériaurposites, leurs propriétés physiques et

meécaniques.

1.3. Classification des materiaux composites

[.3. 1. Classification selon le taux d’utilisation Parmi les composites, on distingue :

[.3. 1. 1. Composites de Grande Diffusion (GD)Ce sont des composites peu codteux qui
occupent une large part de marché. On les troume Hiadustrie du batiment, le transport

nautique, les piscines, les équipements électrjques

1.3. 1. 2. Les composites hautes performances (HPTe sont des composites assez onéreux,
dont le marché est encore réduit pour les apphicatiaérospatiales, transports, sports de

compétition,...
[. 3. 2. Classification suivant la forme des condtiants

En fonction de la forme des constituants, Calligtdra représenté un organigramme de
classification Figure. 1.2, les composites sont classés en deux grandeseslades

matériaux composites a particules et les matér@mposites a fibres ; il est important de
noter que sous la famille “structuraux” (matérianlxtenus par assemblage multicouches:

sandwich et/ou stratifiés), on peut retrouver lkesxdpremieres famille@].
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Matériaux Composites

Renforcé par Renforce par Structuraux LesNano-composites
. des fibres

des particules

Grosses Petites . .
Stratifiés Sandwich
Particules Particules
Fibres Fibres
Alignées Discontinues

Figure 1.2. Classification schématique des différents typEsabmposites selon
Callister[4].

l. 3. 2. 1. Composites a particules

Les particules désignent ici des éléments qui vemforcer le matériau mais qui n’ont
pas la caractéristique principale d’'une fibre aofanne tres grande longuelues particules
sont généralement utilisées pour améliorer cersgimeprietés des matériaux ou des matrices,
comme la rigidité, la tenue a la température, &staénce a I'abrasion, la diminution du retrait,
etc. Dans de nombreux cas, les particules sontlemgnt utilisées comme charges pour
réduire le colt du matériau, sans en diminuer égaatéristiques. Le choix de l'association
matrice-particules dépend des propriétés souhaifésmsexemple, des inclusions de plomb
dans des alliages de cuivre augmenteront leurittadlusinage. Des particules de métaux
fragiles tels le tungstene, le chrome et le molyledéncorporé dans des métaux ductiles,
augmenteront leurs propriétés a températures éetad en conservant le caractéere ductile a
température ambiante. Les cermets sont égalementexemples de composites métal-
céramique a particules, adaptés a des utilisaotempératures elevées. Par exemple, les

cermets a base d'oxydes sont utilisés pour lessaigi coupe a vitesse élevée, et pour les
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hY

protections & hautes températures. Egalement, deicyles d'élastomére peuvent étre
incorporées dans des matrices polymeéres fragieemahiere a améliorer leurs propriétés a la
rupture et au choc, par diminution de la senséiitla fissuration. Ainsi, les composites a

particules recouvrent un domaine étendu dont leld@pement s'accroit sans ceége
l. 3. 2. 2. Composites a fibre

Un matériau composite est un composite a fibrds senfort se trouve sous forme de
fibres. Les fibres utilisées se présentent sois $orme de fibres continues, soit sous forme de
fibres discontinues : fibres coupées, fibres cayrietc. Pour ce type de composite, il
semblerait que la longueur de fibre apporte uettenamélioration sur les performances

meécaniques des matérialbx7].

Ensuite, le terme« Fibres alignées» va signifier qu'un renfort composite utilisant un
placement de fibres de type de tissu ou unidirenth Les matieres fibreuses utilisées
peuvent étre des filaments, des faisceaux de fitwastitués de filaments réunis ou des filés

de fibres courtes.

Enfin, le terme« Fibres discontinues» désigne un renfort réalisé a partir de fibres
courtes. Ces fibres ne sont pas assemblées pefakait les unes aux autres dans un fil. Elles
peuvent soit directement mélangées dans une madoidieées un matelas de fibres que I'on
nomme « Mat » ou « nontissé ». Des architecturBbras discontinues sont actuellement
utilisées dans des structures non porteuses avedigmement aléatoire dans les matrices
thermodurcissables et thermoplastiques afin deeotgple volume de production, mais avec
des propriétés fortement réduites en raison du oeuplignemen{8]. L'arrangement des
fibres, leur orientation permettent de moduler peepriétés mécaniques des matériaux

composite$9].

[.3. 3.Classification suivant la nature des constitants

Un troisieme type de classification courammentisdtilest la classification selon la

matrice. Dans ce cas, on distingue égalementdraisdes familles de composi{&s:

a- Les composites a matrices organiques CMO (thernctshables et thermoplastiques)
[2,3,12].

b- Les composites a matrice céramique CM@3,12].
c- Les composites a matrice métallique CM®3,12].

10
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Matériaux Composites

CMO CMM

CWS (Polymeres)

CMTP CMTD

Figure 1.3. Classification des composites selon la ma{Bge

Le choix du renfort fibres, éventuellement d'unarge et d’'une interface, doit étre fait

en fonction de la matrice et du procédé de fabanate la piéce.

hY

Les matériaux composites a matrice organique nevgpeuétre utilisés que dans le
domaine des températures ne dépassant pas 200°€ 38ldrs que les matériaux composites
a matrices métallique ou minérale sont utiliségdald : jusqu'a 600 °C pour une matrice

métallique, jusqu'a 1000 °C pour une matrice céyami

Les composites ne cessent d’évoluer vers des fisodui sont, soit les moins colteux
possibles, soit les plus performants, ou bien ksxd la fois. De plus, dans un souci de
protection de I'environnement et de la santé puiglides composites tendent a intégrer un
caractére écologiqyé]. L'utilisation des matériaux naturels dans les cosgigs a crées une
nouvelle classe des matériaux composites s'appede rhatériaux biocomposites ou
biosourcés. Cette famille des composites dite lbésnanocomposites” est I'objectif de cette

these.

11
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l.4. Les biocomposites

Il existe d’'autres appellations proches comme “‘Gmoyposites” et “agrocomposites”
le terme de biocomposite désigne un matériau coiteposnstitué partiellement ou dans sa
totalité de matiéres biosourcées plus ou moins stoamées mécaniquement et/ou
chimiquement[11], ils peuvent étre constitués de fibres naturellegcades résines
synthétiques, de résines naturelles avec des fibyathétiques ou des deux composants
naturelg10].

Les matériaux polyméres renforcés par des fibreghéyiques, comme les fibres
d’'aramide, les fibres de carbone ou les fibres el@eg sont utilisés dans divers domaines
d’application, comme ceux de l'automobile, de lastouction, de I'aéronautique..etc. Les
fibres de verres sont les plus utilisées graceun fecilité de production et leurs propriétés
mécaniques spécifiques importantes. Cependantpldgme rencontré lors de I'utilisation de
ces matériaux vient des dangers pour I'homme etlelgs impacts négatifs pour

'environnement (allergie de la peau, cancer pulamen..etc.).

Par contre, 'emploi des fibres naturelles a totgaeté encouragé du fait des avantages
spécifiqgues de ces matériaux souvent issus deso«@gsources » renouvelables par rapport
aux fibres de verre et parfois biodégradables. eSall sont également plus légeéres et

présentent des propriétés comparativement accep{aBl.

Enfin, elles consomment moins d’énergie pour phaduites. Elles possédent donc
des atouts sérieux pour remplacer les fibres deeveans la préparation des matériaux
composites. Actuellement, les cas les plus courdans 'industrie et la recherche sont des
biocomposites dont les renforts sont des fibresirelies et la matrice est un polymere

thermoplastique ou thermodurcissalda].

Les performances des composites polymeéres sontajément déterminées pao]:
1. Les propriétés de la fibre,
2. Les propriétés de la matrice polymere,

3. Le rapport entre la fibre et la matrice polymé&@ns le composite (fraction

volumique de la fibre),...

4. La géométrie et l'orientation de la fibre damsdmposite

12
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Dans les composites polyméres renforcés par dessfiles propriétés de traction de la
fibre, de la matrice et du composite sont telles déacrites da Figure. 1.4. Les fibres ont
généralement une résistance et une rigidité supésde tandis que la matrice présente un
degré d'allongement supérieur. La combinaison d& deux constituants aboutit a la
production d'un composite dont les propriétés detion se situent entre les deux constituants
[29].

800
700 ','J':.‘umpusiti.'
600
500
400

300

200

Contrainte de traction (WPa)

100
Alatrice polymére

o —

Deformation (%o}

Figure 1.4. Propriétés de traction de la fibre, de la matrickymére et du composite

polymére renforcé par des fibri9].

.4 .1. Les fibres naturelles

Les fibres naturelles peuvent étre classées seadan drigine. Il est possible de
distinguer trois grandes famill¢$4 ,20, 27] la Figure. 1.5 illustre un schéma qui regroupe

les différentes fibres naturelles selon leurs sesirc

> Fibre animale: Elle est extraite de la fourrure desnaux. Il contient du laine, de la
soie, de la fibre aviaire, poil de chévre, crinctieval et plumes.

> Fibres minérales: Les fibres naturelles ou lesfbnodifiees a base de minéraux sont
appelées fibres minérales.

> Fibre végétalela cellulose est le constituant principal de lardivégétal¢33,34].

13



Cﬁavitre J Eléments bibliographiques sur les bionanocomposites

Fibres Naturelles ]

Végétales Animale w Minérale

Amiante

Pailles Feuilles Bois

Mais Sisal Bois dur
Riz Ananas Bois
Blé Banane

Tige Fruit
Lin Coton
Jute Cocc
Ramie
Chanvrt

Figure 1.5. Classification des fibres naturelles
[27,28,33,3,43].
Les fibres naturelles peuvent étre extraites mWes.tdes feuilles ou des graines de diverses

plantes par des méthodes mécaniques, chimiquesrhbimées32]. Nous serons intéressés

dans notre travail aux renforts de types vegeétaux.
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1.4 .1.1. Définition des fibres végétales

Les fibres végétales sont des composites natumistituées essentiellement de
fibrilles de cellulose, maintenues ensemble par nradrice composée principalement de
lignine et d'hémicellulos¢l5]. lls peuvent étre appelés les fibres lignocellulosg) Les
conditions climatiques, I'age et le processus dedtion influe non seulement sur la structure

des fibres, mais aussi sur la composition chimifft&30,59]

Lignine

Hemicellulose

Cellnlose

Paroi cellulaire — Fibrille de cellulose

Liaison d'hyvdrogéne
¥,

i L Lignine

; ll'un'm | Pl

r Ligninr

adeny 2. 6OSORSBS S8
BEOEDDOHP HHDHDHSGSBHESHHS
. 5080000ECEEROnBERNaBD

“A
L Fi = Ferulic fchd  Ac = Acetyl 5 y

|
Fibre Lignocellulosique

Figure 1.6. Structure et composition d’une fibre vegétfdi@).
I. 4 .1.2. Composition chimique des Fibres Végéed

La composition chimique des fibres végétales vaaon la nature des fibres, et

comporte principalement la cellulose, I'hémicelbde@t de la ligning22,27,30]

Les propriétés de chaque constituant contribuenfa goropriété globale de la fibre.
L’hémicellulose est responsable de la biodégradatibabsorption d'humidité, et la
dégradation thermique de la fibre. La lignine, thigguement plus stable, est le responsable de

la dégradation par les ultraviolets (UNR2B].
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.4 .1.2 .1. La cellulose

La cellulose est le constituant qui assure la ptme et le soutien dans les organismes
végétaux. Elle situe dans la paroi des fibres ptésente la molécule biologique la plus

abondante sur notre plang¢i2].

D’un point de vue chimique, la cellulose est unypwre naturel linéaire formé de
longues chaines de glucose reliées entre ellesiaiiaison glycosidique du typg1 — 4
comme indiqué sula Figure 1.7 [22, 28, 39,49] le motif de répétition est le celloboise
(deux glucose réunis), le nombre d'unité glucose dn le degré de polymérisation( DP),

détermine la longueur de chaine , et varie suilargine de la cellulos¢54].

Dans chaque chaine de cellulose il y a de nombgeoxpement hydroxyles qui sont a
'origine de la cohésion avec l'autre chaine pas diaisons appelées pont d’hydrogéne
[21,22] L’association des chaines de cellulose constitles microfibrilles de taille
variable, dans lesquelles certaines régions somietrent ordonnées (zones cristallines) et
d'autres moins (zones amorphf33,59] Le degré de cristallinité des fibres cellulosisest
superieure a 90921]. La réunion de ces fibrilles constitue des fibfesme sous laquelle se
présente la cellulosg7,39], Cette structure particuliere confere a la cellulose rigidité
importante. En effet, le module d’élasticité dec@lulose est d’environ 136 GPa, il est trés

grand par rapport a celui de la fibre de verreestiide I'ordre de 75 GP&0]

Celloboise

Figure 1.7 . Représentation schématique de la structure ddass1(i30,38,40]Structure 3[565].
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Zone cristalline

#

"s. Fibre

Zone non cristalline

Figure 1.8. Représentation des microfibrilles de constituarfilole de cellulosg38,59].

.4 .1.2.2. L’ Hémicelluloses

Les hémicelluloses sont par définition les polysacicles non cellulosiques présents dans
les parois cellulaires des végétaux. L'hémicelkilddfére de la cellulose sur trois aspects
[39]. Tout d'abord, elle est composée de sucres neetrgse : xylose, arabinose, galactose,
glucose, mannose, et d’acides uroniques alors gu=ellulose ne contient que des unités
(B1 — 4 -D-glucopyranose)54] la Figure. 1.9. Deuxiemement, elle présente un degré
considérable de branchements contenant des grdap&Esux a l'origine de sa nature
noncristalline, tandis que la cellulose est un page linéaire. Troisiemement,
I’hémicellulose a un degré de polymérisation compritre 50 et 300, alors que le degré de
polymérisation de la cellulose native est 10 a fd® supérieur a celle de I'hémicellulose
[39].
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L’hémicellulose forme la matrice de support des rofibrilles de cellulose.
L'hémicellulose est trés hydrophile, soluble dams kolutions alcalines et facilement
hydrolysée dans les acidg¢89]. L'hémicellulose est responsable de la biodégraati

I'absorption d’humidité et de la dégradation thqrraide la fibre[19, 24,36]

HO OH ’
0 Ho o % ko OH
o OH
0 HO o Ho. 0
OH 0 oH o

HO

HO

Figure 1.9. Structure du xyloglucane ; Composante principaketdamicelluloses. Le bleu :
les B-D-glucanes, le rouge vFD-xylose, le noir : ti-D-galactose et le marron : les résidus de
a-L-fucose[20]

1.4 .1.2 .3. Lignine

Contrairement a la cellulose, la lignine est unypwre tridimensionne[18]. La
lignine est constituée de polymeéres phénoliquesntensionnels, amorphes possédant trois
unités difféerentes de type phénylpropane : les addcg-coumarylique, coniférylique et
sinapyliquela Figure. 1.10. Elle est non hydrolysée par des acides ; maisbhioldans une

solution alcaline chaudé&4].
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La lignine est totalement amorphe et de naturerdpftbbe. C'est le composé
responsable de la rigidité et de la dureté destgddl9]. Elle est peu sensible a la
dégradation biologique, elle crée une barriere mogmique a la pénétration et a la
progression des agents pathogéenes, et contribaig@tection naturelle des végétaux contre

certaines attaques parasitaif23,36]

OH

Figure 1.10. Représentation de la structure de la ligbw)].

.4 .1.2.4. Pectines

Les pectines jouent un role capital dans l'asghiire de la paroi végétale. Ces
substances pectiques sont présentes avec destpopaarieées dans la plupart des végétaux.
Elles jouent le r6le de ciment intercellulaire entribuent a la cohésion des tissus veégétaux

elle donne aux plantes leur flexibil{tg9]
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Sur le plan structural, les pectines sont une fandié polysaccharides complexes qui
contiennent un enchainement d’unités d'acie®-galacturonique liées entre elles par des

liaisonsa (1-4), interrompu par la présence d'unités L-rhapynanose.

Les pectines portent aussi des subsistances moéesy essentiellement le méthanol,
l'acide aceétique, I'acide phénolique et parfois dgsupes d’amide. L’estérification des
résidus d’acide galacturonique avec le méthandlaside acétique est une caractéristique qui
joue un rdle tres important sur les propriétés moghimiques des pectines particulierement
sur la formation de gdPR3]. Elle est comme la lignine thermiquement stable isnetle est

aussi responsable de la dégradation de la fibreepaidtraviolets (UV]24].

COOCH, COOCH,

R

COOH COOCH,

Figure I.11. Structure de la pectif@3].

1.4 .1.3. Structure d’une fibre végétale

La fibre végétale peut étre assimilée a un mat@daoposite dont le renfort est assuré
par fibrilles de cellulose enrobées d’'une matrmeniée d’hémicellulose et de lignine qui est
une structure tres rigidé&6,25,31]. Les fibrilles sont organisées en hélice et formanangle

avec I'axe de la fibre appelé « angle microfibnia »
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Lumen

S3

Angle Microfibrille

Microfibrillesde cellulose
(cristalline)

Eégion amorphe
(lignine et I'hémicellnlosze)

Figure 1.12. Description schématique de la structure d’'unesfig¥gétale.[26,41,43,44]

A I'échelle microscopique, chaque fibre végétalecempose de deux parois : une
paroi cellulaire primaire et une paroi secondaiesgonsable du comportement mécanique)
[41,42], elle-méme constituée de trois couches repéréesS3let S3. La cavité centrale
ouverte au centre est le lumgt, 30,39]; le lumen est responsable du transport de l'eau
[26,41] Ces parois cellulaires se différencient par tmmposition (rapport entre la cellulose

et de la lignine / hémicellulose) et par I'orieiat(angle microfibrillaire J30].
1.4 .1.4. Propriétés chimiques, physiques et mécdgues des fibres végétales

Les différentes propriétés exposées par les filgascellulosiques varient selon le
type de plante, I'origine des fibres et les cowdis de croissand@7,33] Les performances
meécaniques des fibres végétales dépendent dedarten cellulose dans la fibre, le degré de
polymérisation de la cellulose et de I'angle derdfibrilles [30, 45] La structure, I'angle
microfibrillaire, les dimensions des cellules, tkfauts et la composition chimique des fibres

sont les variables les plus importantes qui déteentiles propriétés des fibrgg9]. D’autre
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part; la nature hydrophile des fibres naturellesysbe ces propriété$48]. La résistance des

fibres augmente avec l'augmentation de la tenetnuerdité et diminue avec l'augmentation

de la

températurele module de Young diminue avda teneur en humidit§27]. Elle

augmente aussi lorsque toutes les microfibriltes alignées dans le sens de I'axe de la fibre

[59].

En regle générale, la résistance a la tractioa etddule d’Young des fibres croit avec

'augmentation de la teneur en cellultsé&igure. 1.13[30]. .

Y
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Teneur en cellulose (% en poids) Angle microfibrillatre(”)
Figure 1.13. Variation de la résistance des fibres végétaldsmaetion de la teneur en
cellulose et I'angle microfibrillairé30].

1.4 .1.5. Avantages et inconvénients des fibres \égles

Comme tous les matériaux de notre planéte lessfibégétales présentent des avantages qui

favorisent leurs utilisations dans plusieurs domsinl’applications et montrent aussi des

inconveénients qui limitent leur utilisation, lesnmipaux avantages et inconvenients des fibres

végeétales sont présentés dansideau.l.1

Avantages Inconvénients
Faibles co(i{43] [51] [54] [32,59,62] Fort comportement hydrophilé8,54,59,62]
Biodégradabilité et recyclabl@$s, 54,32,62]
Propriétés meécaniques spécifigydzaible stabilité dimensionnelles( gonflement)
importanteg54] [32] [51,59]
Faible densité (Iégéer¢}3,54, 62] Faible tenue thermique (200°{B)1] [54]
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Bonne isolation thermique et acoustigté] | Comportemenanisotropique[54].

Disponible[54,43,62] Faible durabilité par rapport aux fibres
synthétique$51,62].

Non toxiques: pas d'allergie ou d'irritatigincompatibilité avec certaines matrices
cutanée lors de la manipulatiof3,51,54,| polymériqued33].
62]

Consommation d’énergie moins élevée que
pour les fibres classiques lors de |la
production[44,54]

Pas d’émission de CQ en plus elle absorhe
le CO, émis par les activités quotidiennes.
[51]

Non abrasi{33]

Tableau.l.1. Avantages et inconvénients des fibres végétales.

Les fibres végétales ne peuvent pas étre utilidiégestement sous leur forme naturelle.
Il nécessite une modification chimique pour amélidiadhésion interfaciale entre les fibres et
la matrice polymerd33,62] Le deuxiéme constituant d’'un matériau composisatéune

matrice polymére, nous nous proposons de présgmedgues généralités sur ces matériaux.

l.4 .2. Les matrices polymeéres

Les matrices polymeéregLes résines tilisées dans les matériaux composites ont
pour role de transférer les sollicitations mécaegjaux fibres et de les protéger de
I'environnement extérieur. Les résines doivent déne assez déformables et présenter une
bonne compatibilité avec les fibres. En outre,setleivent avoir une masse volumique faible
de maniére a conserver aux matériaux compositesatlastéristiques mécaniques spécifiqgues
éleveed5,50].

Deux grandes familles de résines polymeres existlas résines thermoplastiques et
les résines thermodurcissablgs62]. Ces deux types de résine possedent la faculté de
pouvoir étre moulés ou mis en forme, pour donnérwso produit fini, soit un produit semi-
fini dont la forme peut étre modifiefs]. Les résines thermoplastiques et les résines
thermodurcissablemt été utilisées pour fibres naturellgg].
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Il est & noter que dans les résines, des chargdesetdditifs y sont frequemment
incorporés. Leur rble est d’améliorer les carastigies mécaniques et physiques, de
diminuer les codts et de faciliter leur mise en ceuwu en forme. Des additifs, de type
colorant ou agent de démoulage sont largemensésiliors de la conception des structures
constituées de matériaux composites. Les taux deyeh rencontrés dans les résines sont de

guelques dizaines de pourcent (~10%) et les asldiéfquelques pourcent (~195).

.4 .2 .1. Les matrices thermodurcissables

Les résines thermodurcissables sont des polymeéergsacr¢molécules
tridimensionnelles)36,62] lls se présentent sous forme liquide visquell®d qui ne
peuvent étre mises en forme qu'une seule/igi!]. En effet, aprés polymérisation par apport
au chaleur en présence d'un catalyseur, ces r@ndsisent a une structure géomeétrique qui
ne peut étre détruite que par un apport importagnedgie thermique. Ainsi, les résines
thermodurcissables possédent des propriétés méesni surtout thermomécaniques plus
élevées que les résines thermoplastiqbgst]. Du fait de ces caractéristiques plus élevées,
les résines thermodurcissables sont les plus e@@dogctuellement dans la mise en ceuvre
des matériaux composites. Les principales résimesmibdurcissables utilisées dans la mise
en ceuvre des matériaux composites Enbtl ,52,62]

* Les résines polyesters insaturées : polyestersecsid, vinylesters, dérivés
allyliques, etc.,

* Les résines de condensation : phénoliques, anastgd, furaniques , etc.,

» Les résines époxydes.

Les propriétés mécaniques des principaux types ateams thermodurcissables sont
résumées dans le tableau suivant :

Matrices Densité Resistance a la | Module D’élasticité | Allongement (%)
(g/cm?) traction (MPa) (GPa)
Phénoliques 1.2 40-50 3 1-2
Polyester 1.2-1.5 50-65 3 2-3
Epoxy 1.1-1.4 50-90 3 2-8
Vinylester 1.2-1.4 70-80 3.5 4-6
Polyimide 1.42 70-150 2.5 8-70
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Silicon 2.33 - - -

Tableau.l.2. Caractéristiques moyennes des matrices thermodabtes (TD)52,54].

Ces polymeéres se présentent toujours sous formepamdls ont utilisés (en

particulier 'époxy) comme matrices pour les fibdescarbonefb3].

.4 .2 .2. Les matrices thermoplastiques

Les polyméres thermoplastiques ont une structmeaiie[53 ,62] ils se présentent
sous forme solide (granulés, plaques..); ils sasten forme par chauffage, et durcissent au
cours du refroidissement. La transformation esengble ; l'intérét des thermoplastiques
réside dans leur faible co(t, résultant a la faésndatieres premieres disponibles et des
procédeés de fabrication (injection, extrusion). fBfois, ce faible codt est lié a des propriétés
meécaniques et thermomécaniques faije86]. Parmi les résines thermoplastiques, nous

citerons :

le polychlorure de vinyle (PVC),
le polyéthylene(PE)

le polypropyléne (PP)

le polystyréne (PS)

le polyamide (Nylon),

NN NN N

le polycarbonate, etc.

Le tableau. I.3regroupe certaines des propriétés physico mécanides résines les
plus utilisées. Les propriétés de ces derniéresl@ilecd’élasticité) sont nettement inférieures

a celles relatives aux résines thermodurcissables

Matrices Densité Resistance a la Module D’élasticité | Allongement
(g/cm®) traction (MPa) (GPa) (%)
PP 0.899-0.920 26-41.4 0.95-1.77 15-700
PS 1.04-1.06 25-69 4-5 1-2.5
HDPE 0.94-0.96 14.5-38 0.4-1.5 2-130
Nylon 6 1.12-1.14 43-79 2.9 20-150
Nylon 6.6 1.13-1.15 12.4-94 2.5-3.9 35-300

PP : polypropyléne , HDPE : polyéthyléne a haute densijté®S : polystyrene

Tableau. 1.3.Caractéristiques moyennes des matrices thermaplastiTP)52].
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1.4.3. Facteurs influant sur les propriétés des matériauxomposites a renfort naturel

Les propriétés des matériaux composites a fibégetales sont régies par différents
parameétres : la nature des fibres, leur fractiolumaue, leur orientation, leur dispersion,
ainsi que l'adhésion fibre/matri¢g, 6, 27, 51, 60,62]Chacun de ces parametres va avoir un
lien direct sur les performances du compositestidomnc important de bien comprendre ces

mécanismes afin d’avoir par la suite un compossgopmant.

1.4.3.1. Dispersion des fibres

La dispersion des fibres dans la matrice est wted®m majeur influant sur les
propriétés des composites a fibres courtes et un mhticulier pour les matériaux
biocomposites, qui possedent généralement des sfibrgdrophiles et des matrices
hydrophobeg27, 51,62] L'utilisation des fibres plus longues peut augmeleer tendance a
s'agglomérer. Une bonne dispersion des fibres igvoune bonne liaison interfaciale,

réduisant les vides en assurant que les fibremsoompletement entourées par la matrice

La dispersion peut étre influencée par des paraséte traitement tels que la
température et la pression; des agents chimiqlesjte I'acide stéarique pour augmenter la
liaison interfaciale et rendre les fibres natuelidus compatible avec la matrice. De plus il
est possible de mieux séparer les fibres et garang bonne dispersion dans la matrice

pendant la phase de mise en ceuvre par extr{&iobl].
1.4.3.2.L’orientation des fibres

Dans le cas de matériaux composites dont le rerdett constitué de fibres,
l'orientation des fibres détermine I'anisotropie rdatériau composite. Cet aspect constitue
une des caractéristiques fondamentales des compositla possibilité de contréler
I'anisotropie du produit fini par une conceptionuee fabrication adaptées aux propriétés
souhaitée$s].

Les meilleures propriétés mécaniques des compgqgsievent étre obtenues lorsque la
fibre est alignée parallelement a la direction a@eharge appliquée. Un certain alignement
peut étre obtenu lors du moulage par injection dgpend de la viscosité de la matrice
polymeére et de la forme de I'empreinte du moulén A'obtenir un degré d'alignement des
fibres plus élevé, les fibres naturelles sont ssgmet placées en feuilles avant lI'imprégnation
de la matricd27,51]
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[.4.3.3.Concentration des fibres

La concentration du renfort est habituellement méssipar la fraction volumique
(fraction en volume) ou par la fraction massiquadtion en masse). La concentration du
renfort est un parameétre déterminant des propriéi€¢smatériau composite. Pour une
concentration donnée, la distribution du renforislie volume du composite est également un
parametre important. Une distribution uniforme assuune “homogénéité” du matériau : les
propriétés du composite seront indépendantes dot pe mesure. Dans le cas d'une
distribution non uniforme du renfort, la rupture matériau sera initiée dans les zones pauvres
en renfort, diminuant ainsi la résistance du corme{s].

Une étude a été réalisé pour un matériau biocorgpgsie- polyeste60]. Les
résultats ont révélé que la fraction volumiquel&flritique) était de 10% et que le maximum
était de 45%. Ceci implique que la fraction voluoggptimale de la fibre pour des propriétés
maximales pour les composites a fibres naturelesitae entre 35% et 40%, comme indiqué

dans laFigure 1.14.
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Figure 1.14. Courbes contrainte - déformation du jute et dygsier avec une fraction

volumique de fibres variabl&0].
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De meilleures propriétés composites globales ratisées lorsque la distribution des

fibres est uniformé4].

1.4.3.4. Adhésion fibre/matrice

La liaison d'interface entre la fibre et la matriceie un réle important dans la
détermination des propriétés mécaniques des cotaposieffort mécanique est transféré
entre la matrice et la fibre, une bonne liaisomtdiface est nécessaire pour obtenir un
renforcement optimal, il est possible d'avoir umterface solide permettant la propagation de
fissures pouvant réduire la résistance. Les filescellulose sont riches en groupements
hydroxyle, ce qui leur confére une forte polarittua comportement hydrophile marqué.
Alors que les matrices sont hydrophofp@s,62] Il en résulte des problémes de compatibilité
entre les deux phases et une zone interfacialebkfa Afin d’améliorer linterface
fibre/matrice, il est courant d’avoir recours a destements visant a réduire I'énergie de
surface des fibres. L'ajout d’'un agent ayant deeppétés intermédiaires aux deux

constituants peut également étre mis en od@vré1].

Le prétraitement de la fibre peut nettoyer sa serfamodifier les propriétés
mécaniques de sa surface, arréter le processusoddion d’humidité et augmenter la
rugosité de la surface. Les traitements physiquesheéniques peuvent améliorer les
propriétéeg61,62]

Le traitement alcalin également appelé mercerisation, Le processusalifasation
affecte les fibres naturelles et apporte une metéormance vis a vis la qualité de I'adhérence
fibore-matrice. Le traitement alcalin a la capactté perturber lincidence des liaisons
hydrogene dans la structure du réseau, ce quiifgvta rugosité de la surface et augmente
l'interpénétration entre la matrice et la fibre aas d'interférence. Le traitement alcalin est
souvent pratiqué pour extraire la lignine, d'hudésle cires présentées a la surface externe de

la paroi cellulaire des fibrd61,62]

Les propriétés structurelles et de surface debla fpeuvent étre modifiées a l'aide de

traitements physiques, influencant ainsi la liaistgcanique aux polymeres.

Le Corona est l'un des traitements physiques les populaires utilisé pour
I'activation de I'oxydation de surface. Cela sé dai modifiant I'énergie de surface des fibres

de cellulose par décharge électrique. Une autrbnigoee de charge électrique est le
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traitement au plasma froid, qui a les mémes effietssurface avec une augmentation de
'adhésion de la matrice de fibrfgl,62]

I.5. Les bionanocomposites

Aujourd’hui, I'environnement est principalement Ipél par des polymeéeres non
dégradables. Il est donc nécessaire de les reergiac des biopolyméres afin de créer des
matériaux non toxiques et dégradables par la n§@dje L'utilisation des biopolymeéres est
actuellement limitée en raison des probléemes dieqmpeances, de traitement et de cfit].
Parallélement, la présence de biopolyméres permdirmdinuer les risques environnementaux
et de santés publiqudse matériau composite dépend principalement dle taicrométrique
ou nanométrique de particules, car plus la tagitepetite, plus son efficacité pour la formation
de composites est importanj&S3]. les approches nanotechnologiques ont ouvert deeties
voies pour l'utilisation des matériaux nanocompessiverts de haute performance, de poids
réduit, qui leur permettent de supplanter les neigr  plastique traditionnels non

biodégradables issue de pétrochifbi] .

L'inclusion des nanoparticules dans des biopolyspeut améliorer leurs propriétés
meécaniques et barrieres, ce qui est associé aaleufade forme élevé et a une surface

spécifique élevée des nanoparticyk4|.

Biopolymer

Bionanocomposite

Charges ( Micro-
particules....)

Nanocomposite

Composite

Figure 1.15. Les composites, les nanocomposites et les bionamousited65].

29



waLvit?’e J Eléments bibliographiques sur les bionanocomposites

[.5.1. Définition

Le terme bionanocomposites (parfois appelé biocaitgg) nanocomposites,
nanobiocomposites, composites verts, biohybridebioplastiques (bioplastiquegg5 - 68]
a éteé introduit il y a plusieurs années (la preenfeis par Theng en 1970) pour définir une
classe des matériaux biohybrides présentant desndions dans la gamme nanométrique (1
a 100 nm), résultant de la combinaison de biopotgméels que les polysaccharides, les
protéines et les acides nucléiques avec des safidaganiques a I'échelle nanométrigas-
67]. Ces matériaux peuvent étre largement utilisés dae variété de domaines en raison de
leurs propriétés multidimensionnelles telles qubibcompatibilité, I'activité antimicrobienne
et la biodégradabilitd66,67] et ils présentent aussi de bonnes propriétés amiees,
optiques, barriéres, etc.) par rapport aux micre-neacrocomposite$67,70]. Une large
gamme des biopolyméres et des nanoparticules inigpges disponibles permet de
développer différents bionanocomposites avec degrigtés structurales, des fonctionnalités

et des applications différentfg6].

Au cours de la derniére décennie, la fabricatioes danocomposites a base des
biopolyméres a fait l'objet de nombreuses études. plupart des études sur les
bionanocomposites ont été basés sur l'acide piplee (PLA), la polycaprolactone (PCL),
les protéines et les polysaccharides, incorporastabuches en silicates (groupe smectite),
pour produire des matériaux bionanocompositesefaemt utilisés en médecine régénérative,
fabrication des médicaments, l'ingénierie tiss@lai€lectronique et I'emballage alimentaire
[67]. Les bionanocomposites sont devenus des maténmi@ntiels et durables pour

I'utilisation dans des applications nouvelles ehdate performandé6].
1.5.2. Classification des bionanocomposites

Nous pouvons classer les bionocomposites a basdiveérs paramétres comme
l'origine, la taille, la forme des renforts et kgpé de matrice utilis¢e5, 67,68] Voici la

classification des bionanocomposites suivant faéodes particulg$5 ,68]

1.5.2.1. Bionanocomposites renforcés par des paatiles
Lorsque les trois dimensions sont de l'ordre desomgtres, elles sont appelées
nanoparticules isodimensionnellg®, 66, 67,68]telles que les nanoparticules sphériques de

silice obtenues par des méthodes in situ de solegelpar la polymérisation promue
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directement de leur surface, mais peuvent égalemelnte nanoclusters semi-conducteurs et
autreg[67].

L'effet de renforcement est modéré en raison dhlefaapport d'aspect En outre,
l'objectif principal de [I'utilisation de ces renfor est d'améliorer la résistance a

l'inflammabilité, de réduire la perméabilité etcleit des compositds5 ,68]

Un cas particulier est I'hydroxyapatite (CalO(P@3}#)2). Il s'agit d'une composante
minérale majeure des os (jusqu'a 70 % en poidslydtoxyapatite nanodimensionnelle
comme composant actif des échafaudages et desnim@sat largement utilisée en chirurgie
orthopédique et en dentisterie pour réparer lesugigdurs minéralisés du corps vivant en

raison de son excellente biocompatibilité et deeftet ostéogeniquig6,71]

1.5.2 .2. Bionanocomposites renforcés par des paatiles allongées « Elongated particle
bionanocomposites »

Lorsque deux dimensions sont a I'échelle nanomugrief que la troisieme est plus
grande, elles forment des structures allongé&$. Ces bionanocomposites utilisent des
particules allongées telles que les nanofibrilles cegllulose et les nanotubes de carbone
comme renforcement pour former des bionanocomoaitearticules étirées/allongées. Ces
bio-nanocomposites ont un comportement mécanigp@rigur en raison du rapport d’'aspect
élevé du renforcemeifs5 ,68]

1.5.2.3. Bionanocomposites renforcés par des partites en couches:

Lorsqu'une seule dimension est dans 'ordre du matre, le remplissage est sous la
forme de feuilles d'un a quelques nanométres dgpai et de centaines a des milliers de
nanomeétres de lonfp7]. Ces bionanocomposites sont également connus songnh de
nanocomposites polymeres en couches. En outreuirggby avoir différentes sous-classes
(nanocomposites floculés a phases séparées, mmeposites, nanocomposites intercalés et
exfoliés) selon le taux de dispersion dans la matiLorsqu'il n'y a pas de partition entre les
couches en raison d'interactions particule-pasicul en résulte des nanocomposites floculés
ou séparés par phadees microcomposites agissent comme des microplasiadispersées
dans la matrice polymerique. De plus, les chaimdmperes intercalées entre les feuilles des
nanoparticules en couches forment des nanocomgpasitgcalés. Tandis que la partition des

couches individuelles nanocomposites exfoliés Vaifgyure 1.16. [65,68].
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Figure 1.16. Typesdes bionanocomposites renforcés par des partiealesuche§s7,67]

1.5.3. Propriétés des bionanocomposites

Les bio-nanocomposites devraient survivre au conieradu traitement thermique, au

transport et au stockage, une des propriétés iammed des bio-nanocomposites est leurs
capacité de biodégradabilit@9].

Les nanocomposites offrent I'environnement idéahme systemes antimicrobiens
en raison du rapport surface-volume élevé et deddativité de surface élevée des agents
antimicrobiens nanométriques, leur permettantadtimer les micro-organismes plus

efficacement que leurs équivalents a I'échelle anicr macrd65,68,72,73].

Un attribut important du biomatériau médical estblacompatibilité, la capacité a
fonctionner correctement dans le corps humain géuérer les résultats cliniqgues souhaités,
sans causer deffets hostiles. Les bio-nanocortgmsbffrent d’excellentes propriétés
mécaniques, biodégradabilité et biocompatibiligd,qai en fait les nanocomposites verts les

plus appropriés pour des applications biomédicatespme la vaccination, les systemes
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d’administration de médicaments, génie tissuldiieg€nierie tissulaire) et les pansements
[65,68] Le motif de cette affinité est la biocompatildlitde ces substances et la non-toxicité

innée[68].

En outre, les films bio-nanocomposites peuvent étiksés comme un matériau
rentable, écologique et renouvelable pour I'empallades aliments avec une activité
antimicrobienne améliorg®6]. Jusqu’a présent, les bio-nanocomposites lesgitiés pour
les appareils d'emballage sont les dérivés de Hami et de la cellulose, le
polyhydroxybutyrate (PHB), le poly-(succinate detyene) (PBS), I'acide polylactique
(PLA) et le poly-caprolactone (PCL). Les nanochardes plus performantes sont les
nanoargiles de silicates en couches telles quadanite et la montmorillonit¢65, 68,72]
Les nano-charges peuvent améliorer les caractprestithermiques, mécaniques et barriéres
[65, 68,69] de sorte que l'incorporation de biopolymeresdelks I'amidon et le PLA avec des
nano-charges (ZnO, argent, etc.) pour former demapsiocomposites peut présenter de
nouvelles propriétés supérieures. L'impact des calearges sur les propriétés des
bionanocomposites a été largement ét{@he68].

Les matériaux verts ont sirement remplacé les jgdhimiques a base de pétrole
dans divers domaines. Les nouvelles tendances neivations en biotechnologie et en
nanotechnologie créent des matériaux plus écolegifels que des bionanocomposites pour

diverses applications dans différents domainegdeeer rchg65,69]
1.5.4. Méthodes de préparation des bionanocomposgte

Les bionanocomposites sont préparés par plusieétbaties, parmi lesquelles trois
méthodes de préparation sont les plus importa@es méthodes sont la réaction in situ, la
méthode de coulée en solution, et la techniqueé&ange a I'état fondis6, 73,74]

1.5.4.1. Réaction « In Situ »

Les techniques de polymérisation in situ pour l@ppration des bionanocomposites
sont principalement exécutées en présence deaténits appropriés comme la chaleur, le
rayonnement, etc. Dans cette technique, les naimoyas sont mélangées avec un

monomere liquide ou & une solution de mononi@se 67,73 ,74]
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1.5.4.2. La technique de coulée en solution

La technique de coulée en solution est basée spirifieipe de la loi de Stokes. Le
moulage en solution signifie que le polymere giriepolymere sont également solubles dans
la solution. Le polymére se dissout facilement salgue les nanoparticules sont dispersées
dans la méme solution ou dans une solution différamant que les deux se mélangent. Pour
préparer des bionanocomposites a base d’argise|lion doit étre gonflée en argile, L'argile
s'est dispersée en raison d'une faible force d¢eiéela couche s'est remplie une par une. Une
fois le gonflement de la solution est terminé, laface est ensuite mélangée dans l'argile
dispersée. La chaine de polymeére se casse loligga® mise dans un solvant. De cette
facon, le solvant est adsorbé sur la surface drat@l Dans une solution argile/ biopolymeére,
I'entropie est obtenue par désorption du solvam.cBtte maniere, I'entropie diminue pour
confiner la chaine intercalairée. Le solvant s'é@ap pour obtenir une structure

nanocompositg73].

1.5.4.3. Technique de mélange a I'état fondu

Dans la techniqgue de mélange a I'état fondu, Audietiliser un solvant comme milieu,
les nanoparticules peuvent étre mélangées direateavec un polymeére fond®7,73 ,74]
Ce processus élimine I'utilisation de solvant eesit compatible avec les procédés industriels
d'extrusion et de mélange de polymdies, 67,73 ,74] Il offre un mode économiquement
intéressant dans la fabrication de nanocomposibbdgngres. Le seul inconvénient de ce
procédé est que certains biopolyméres sont dégradiéspar la force de cisaillement
meécanique, soit par la température appliquée lorgaitement67] ; donc la température et

la pression dépendent de la dégradation de biogsb[m3].

* des nanocomposites a base de nanoargile, cellplegeent étre traités par ces
meéthodes. En incorporant différentes nanoparticelesanocharges (par exemple des
nanoparticules de ZnO et d'Ag) au biopolymeére ted Lamidon, la cellulose, le PLA,
etc[66].

* La nature hydrophile des biopolyméres et les failplpriétés mécaniques des films
barrieres nécessitent une attention particuliener leur modificatior{75]. Une des
méthodes de modification est la combinaison de gamigharides et de molécules
protéigues. Une autre méthode efficace pour lagredipn de bionanocomposites est
la polymérisation par émulsion en incorporant nong quel biopolymére dans la
matrice comme l'a fait Zuber et Bl6]. qui ont préparé des bionanocomposites de
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polyuréthane a base de chitine. En ajoutant deschanges ou des nanocomposites au
biopolymere pour améliorer les propriétés de aati&rice. Cependant, il a parfois été

signalé qu’aprés l'incorporation du polymere biomeamposite, les propriétés sont

légerement inférieures a celles du biopolymére p@st donc nécessaire de modifier

complétement la structure. Wang et [@7] ont étudié les nanocomposites d'argile /
chitosane et ont découvert que les proprietésadtidn sont légerement améliorées

et les propriétés thermiques sont inférieuresllascdu chitosane pur. Zia et 8]

ont amélioré les propriétés des composites de pitlyane a base de chitine en

incorporant de l'argile de bentonite a la matrickymere.
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[1.1. Introduction

Actuellement, les composites verts peuvent étreld@pés a un colt abordable avec
des propriétés mécaniques comparables aux composititionnels non biodégradables, ces
matériaux peuvent maintenir un équilibre entreol@gie, I'économie et la technologie. Il
s’agit d’'une combinaison de renforts naturels ades biopolyméres pour le meilleur

composite vert durabléd].

Les chercheurs ont trouvé des applications paiedi dans les industries en utilisant
des fibres végétales telles que le sisal, la filereoco, la banane, le jute, 'ananas, le kénaf et
le chanvre. Les propriétés physiques et mécaniqles fibres naturelles dépendent
principalement de leur origine, de leur age etawmslitions météorologiqueg]. Toutes les
fibres naturelles contiennent de la cellulose, gsii la principale raison de leur nature
hydrophile[2]. La cellulose est un composé de structure prammd la matiere végétale et
elle peut étre obtenue soit sous sa forme de ba#egstérifiée a partir d’arbres, de coton, de
canne a sucre ou méme de papier recyclé. Des esgrdfgsters de cellulose comprennent
l'acétate de cellulose et I'acétate-butyrate dielosk. Pour que l'acétate de cellulose puisse
étre utilisé comme résine, il est souvent plas#fiéc un agent tel que le plastifiant de citrate
pour former une matrice polymeére efficdé& La plupart des déchets cellulosiques tels que
la farine de bois, la pulpe et la farine de cogudht été utilisés comme charges dans les
polymeéres pour réduire les colts et la perte déaiésement apres le durcissemnit La
décomposition de la cellulose, entre 260 et 350et@raine la formation de matiéres volatiles
et de gaz inflammables, de gaz non combustiblegoderons et de certaines quantités de
charbon[4]. La cellulose a fait I'objet d’'une attention considéle en tant que matiére

premiere potentielle la plus forte pour la prodorctdes matériaux polymeres biosouriéés

Au cours de la derniére décennie, des progrésfisigiiis ont été réalisés dans la
production des biopolymeres a base de différemaads cellulosiquefs]. L'utilisation des
fibres de cellulose, des nanocellulose et des éerile cellulose comme charges ou matrices
dans les matériaux biocomposites est une altembtodurable et efficace pour la production
des composites polyméres de haute qualité et da®riaux polymeres fonctionn€fs]. Le
présent chapitre présente les difféerentes fibrasirelles et les biopolyméres et leurs

combinaisons.
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[1.2. Les fibres de cellulose

Les fibres de cellulose sont celles qui sont priedunaturellement a partir de plantes.
Les fibres a base de cellulose peuvent étre classden leur origine en : feuille, libdras},
graine, tige et herbe. Les fibres provenant durlide tige et de feuille sont naturellement
organisées en faisceaux et sont donc appeléesdaiscde fibres, alors que les fibres
provenant des graines sont des cellules uniqussrgtappelées fibres. Les fibres naturelles
sont principalement constituées de trois compospantgipaux : la cellulose, la lignine et
I’'hémicellulose La cellulose se trouve dans les plantes sous fdemaicrofibrilles (diamétre
de 2 & 20 nm et longueur de 100 a 40 000 [Amklle est le principal composant responsable
de la résistance et de la stabilité inhérentes fibta naturelle, tandis que I'hémicellulose
contribue a la structure de la fibre natui@l]e Certaines des fibres les plus utilisées sont

mentionnées ci-dessous:
[1.2.1. Les fibres de Coton

La plus importante de ces fibres est le coton,'ext d¢a fibre la plus utilisée dans le
monde et représente plus de 50% de la productiandiale [6]. Les fibres individuelles de
coton sont constituées d’'une seule cellule tubeill@ingue Sa longueur est d'environ 1 200 a
1 500 fois supérieure a sa largeu, elle varie de 12 a 60 mm et une largeur de 124
selon sa sourcl]. La fibre de coton se compose de couches primatrescondaires, tandis
gue le lumen est présent au centre. La couche pemaut contenir jusqu'a 30 % de cellulose
et de matériaux non cellulosiques. Cette cellukstede poids moléculaire inférieur avec le
degré de polymérisation (DP) entre 2.000 et 6.0@0paroi secondaire est riche en cellulose

de poids plus élevé avec DP de 14[@aD0

Sous un microscope, la fibre de coton apparaitneemne fibre tres fine et réguliere
souvent décrite comme ayant un aspect aplati séfebdaun ruban. Dans le sens transversal,

le coton ressemble & un tube effondré comme onitedansFigure 11.1 et 11.2 [6]
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Figure I.2. Coupe transversale de la fibre de caign
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Chapitre II

La composition chimique de la fibre de coton egspntée comme suit :

Cellulose :fibers /biopolyméres

Contenu Pourcentage
Cellulose (% en poids) 88-964]
Hémicellulose (% en poids) 4-6[12]
Lignine (% en poids) 28.2[1]
Pectine (% en poids) 0.9-1.2[4]
Cire (% en poids) 0.3-1.004]
Humidité (% en poids) 6-8[12]
Angle spirale (°) 25 —-30[12]

Tableau Il.1. Pourcentage d'ingrédients chimiques de la fibreatien.
11.2.2. Les fibres de Lin

Les fibres de lin peuvent étre facilement tissémssddifférents types de tissus, qui
sont ensuite utilisés pour créer des composites des propriétés différentes. Le lin est
économique et écologique et selon certaines étydesent rivaliser avec les fibres
synthétique$3]. Chaque fibre de lin est constituée d'une coucheregtmince, appelée paroi
cellulaire primaire, et d'une paroi cellulaire sedaire épaisse, divisée en trois couches.
parois cellulaires sont constituées de microfibdidgscellulose disposés en spirales autour de
'axe de la fibre et intégrés dans une matrice igeet Dans la paroi cellulaire secondaire,
'angle entre les microfibrilles et I'axe longitudil (appelé «angle des microfibrilles») est
d’environ 10 °[4 ,7].

Les caractéristiques longitudinales des fibresinledssemblent a celles du bambou
avec des nceuds le long de la surface, tandis qued@on transversale est angulaire et

regroupée comme on le voit sur fgure 11.3. etll.4.[6].

La composition chimique de la fibre de lin estgerétée comme suit

Contenu Pourcentage
Cellulose (% en poids) 65-75/4]
Hémicellulose (% en poids) 18.6-20.68]
Lignine (% en poids) 2.28]
Pectine (% en poids) 2.38]

Cire (%o enpoids) |-
Humidité (% en poids) 8-10{4]
Angle spirale (°) 1094]

Tableau 11.2. Pourcentage d'ingrédients chimiques de la fibrinde
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Figure I1.3. Vue longitudinale de la fibre de I[B].

Figure 11.4.Coupe transversale de la fibre d€ain
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11.2.3. Les fibres de Jute

Le jute est une plante appartenant au genre desh@uois, famille Tiliacea¢9]. Le
jute est 'une des fibres les moins cheres prodwgtegrande quantité en Inde, au Bangladesh
et en Ching[3, 9,10] C'est I'une des fibres naturelles les moins chdieentre dans les
catégories des fibres libériennes (bast) (prodditpartir de la peau de la plante). la fibre de
jute, également appelée fibre d8yl1], est 'une des fibres les plus longues (entredlnetde
long) et brillante. Il est préférable de le cultidans les basses terres tropicales avec une
humidité relative comprise entre 60% et 90%0]. Afin de pouvoir extraire la fibre de la
plante libérienne, un processus de rouissage estsdire. Les tiges sont récoltées, attachées
en faisceaux et immergées dans de I'eau douce egralaron 20 jours, apres quoi elles sont
retirées de la tige de la plante pour le rouissag®pération d’extraction des fibres sous
forme de fillasse peut étre mécanique mais resterere plus souvent réalisée manuellement
et traditionnellement ; méme pour les applicatimuistrielles. L’avantage de cette méthode
est qu'elle préserve beaucoup plus les qualitésanié@ges des fibre§d]. Les modules
spécifiques de la fibre de jute se rapprochenteli@ de la fibre de verre et elle reste stable
jusqu'a une température de 200 ° C sans que S@s§iés ne soient endommagées].

Figure 11.5. Photographie de fibre de jute. a) vue macroscopig)ueue microscopiquil]
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a) b)

Figure 11.6. a) Vue longitudinale (grossissement 5000 xp)eCoupe transversale
(grossissement 180 x) de la fibre de jut2|

La composition chimique de la fibre de jute esspréée comme suit :

Contenu Pourcentage
Cellulose (% en poids) 67-71.5
Hémicellulose (% en poids) 13.6-20.4
Lignine (% en poids) 12-13
Pectine (% en poids) 0.2

Cire (% en poids) 0.5

Humidité (% en poids) 12.6

Angle spirale (°) 8.0

Tableau 11.3. Pourcentage d'ingrédients chimiques de la fibrgid9].
11.2.4. Les fibres de Sisal

Sisal avec le nom botanique Agave sisalana, esesipgce d’Agave originaire du sud
du Mexique, mais largement cultivée et naturalidées de nombreux autres pagsl3]. Le
diamétre et la longueur de la fibre de sisal soweivdron 100-300pum et 1-1,5 m,
respectivementchaque fibre de sisal contient un groupe de mirasciibres creused.a
paroi cellulaire est constituée de cellulose (déenen spirale) renforcée dans la matrice
naturelle (lignine et hémicellulose).La surface a@que paroi cellulaire est constituée de
substances cireuses et d'une couche de matémauiigjui forme un lien fort avec la paroi
cellulaire adjacentg]. Parce qu'il est hydrophile, il est difficile d'ténir une forte adhésion
interfaciale avec la matrice polymérique hydrophobela conduit a une réduction de la
résistance a I'humidit¢2,14]. Une section transversale de fibres de sisal esstitoée
d'environ 100 cellules de fibreka section transversale des fibres de sisal ©ulkaire ni
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assez uniforme dans sa dimension. Le lumen variaike mais est généralement bien défini.
La forme longitudinale est approximativement cytigde.Figure 11.7. et 11.8. montrent la
vue longitudinale et la  section transversale desbre§ de  sisal
Physiquement, chaque cellule de fibre est compdeéguatre parties principales, a savoir la
paroi primaire, la paroi secondaire épaisse, laigartiaire et le lumen. Les fibrilles sont a
leur tour constituées de microfibrilles d’'une épais d’environ 20 pm. Les microfibrilles
sont composées de chaines moléculaires de celldlase épaisseur de 0,7 um et d'une

longueur de quelques pm2].

Figure 11.7. Vue longitudinale (grossissement 2500 x) dédeefde sisall2]
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Figure 1.8. Coupe transversale de la fibre de si$a].

La teneur en humidité et la composition chimique f@ieres de sisal sont indiquées au
Tableau 11.4.

Contenu Pourcentage
Cellulose (% en poids) 67-78
Hémicellulose (% en poids) 10-14,5
Lignine (% en poids) 811
Pectine (% en poids) 10
Cire (% en poids) 2
Humidité (% en poids) 20
Angle spirale (°) 11

Tableau 11.4. Composition chimique de la fibre de Siga.
11.2.5. Les fibres de Ramie

La ramie est une plante herbacée vivace de lalta I'ortie Urticaceae, originaire
d’Asie orientale. Les fibres de ramie sont extsaie la tige de la plante Boehmeria nivea de
la famille des orties. Les cellules de fibre daes liges sont reliées entre elles dans des
faisceaux de fibres par des cires, des hémice#iglode la lignine et des pectines qui sont
difficiles a enleverrFigure 11.9. La longueur de la fibre est comprise entre 12056t mm et
le diamétre de la fibre est compris entre 40 e1B0 Les fibres sont durables et elles ont une
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bonne résistance aux bactéries, a la moisisswexeinsecte§l2]. Le principal inconvénient

du ramie est sa faible élasticité (allongementrapdure est de 3-7%), ce qui signifie qu'’il est
rigide et fragile[12,15] Les fibres ont une forme ovale a cylindrique airlcouleur est
blanche et tres brillante. La surface des fibrdsr@gueuse et se caractérise par de petites
crétes, des stries et des fissures profondes.bta fie Ramie peut étre facilement identifiée
par sa paroi cellulaire grossiéere et épaisse, samguoe de torsion et ses caractéristiques de
surface12].

Figure I1.9. a) Vue longitudinale etb) coupe transversale (grossissement 100 x) derka fib
de Ramigl2].

La composition chimique de la fibre de ramie esspntée comme suit :

Contenu Pourcentage
Cellulose (% en poids) 68.6-76.28]
Hémicellulose (% en poids) 13.1-16.78]
Lignine (% en poids) 0.6-0.78]
Pectine (% en poids) 1.98]

Cire (%o enpoids) | --—--
Humidité (% en poids) 8[8]

Angle spirale (®) | -

Tableau I1.5. Pourcentage d'ingrédients chimiques de la fibrRamie.
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I1.3. Les biopolymeres

Les biopolyméres sont des macromolécules prodpiéesdes étres vivantd6, 18,
19,20], tandis que le terme «biopolymere» est utilisé daiéma interchangeable avec le
terme «Bioplastique$21], le préfixe bio indique que les biopolyméres soes polymeéres
biodégradable$16,18,22,23]. Les matériaux biodégradables, selon la normEAdeerican
Society for Testing and MateriallASTM) , sont des matériaux qui peuvent subir un
processus de décomposition sous forme de dioxydeadeone, de méthane, d'eau, de
composés non organiques ou de biomasse, le tost Ismiion enzymatique des micro-
organismel1,24.25].La meilleure définition du concept de biopolyméeeit un matériau

polymeére possédant au moins l'une des propriéteargas[17,31]:
* Est constitué (en partie) de matieres premi€gythe biologique (renouvelable).

* Est en quelque sorte biodégradable.

matiéres premieres

Réalisés 3 partir renouvelables
de matiéres premiéres
renouvelables
Biopolymeéres Biopolymeéres
Ex. BioPE (PP/PET),PA | Ex.PLA, PHA,
biosourcé, PTT amidons
Non
EQEAGablE e e s s e e e e e e dégradable
Polyiliylaia Biopolymeres
Polypropyléne Ex.PBAT, PBS, PCL

Polyvinyle chlorure

Bio-dégradables

Matiéres éremiéres
pétrochimiques
Figure 11.10. Définition et classification des biopolymeéiég]
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En fonction du critére de biodégradabilité et deigiine des ressources utilisées pour
leur production, les biopolyméres peuvent étressifaes en trois groupes principali7,
23,31]Figure 11.10.:

v’ Les polymeéres biodégradables issus de ressoumesvalables ;
v' Les polymeéres biodégradables issus de ressourssitefo;

v' Les polymeéres non biodégradables issus de ressoumgeuvelables.
I1.3. 1. Classification des biopolymeres :

Les polymeéres biodégradables, peuvent étre clamsédeux groupes suivant leur
origine: naturels et synthétiqué®0,26] et en plusieurs sous groupes suivant la méthede d
synthése[19]. Karthik et al (2018)[19] ont proposé une classification des polymeres
biodégradables selon leur mode de synthése egiberiet la nature de la matiére premiere
Figure I.11. .

» Les polyméres naturels issus directement de lmdsse : Agr-polymer tel que les
polysacharides comme I'’Amidon(mais, pomme de tet& riz) ; la cellulose, les
lipides et les protéingg4,28].

* Les polyméres issus dorigine bactérienne: se ste$ polyesters d'origine
microbienne, ces polymeéres sont issus de fermentatar les bactéries, parmi ces
polymeres le poly (hydroxyalconate)(PHR),29].

* Les polyméres obtenus par synthése a partir de méms renouvelable tel que :
I'acide polylactic (PLA)[19, 22,24].

* Biopolymeéres biodégradables issus de ressourcside (pétrochimie) : notamment
le poly(e-caprolactone) (PCL), le polyéthylene pétélate (PET) modifié, le
carbonate de polyester (PEC) et dautres polyesigrsatiques et des copolyesters
aromatiques$22, 24,28].
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[ Polymeére biedégradable

[ | | 1
g has
Issu-Agro-ressources Tssu dies I:sus de bietechnologie Issus de symthese
) . microorganismes {svothése a partir de (synrhice chimique
L (Produit de ln bismasse] {obtenus par extraction) Monomere classiouei
I renouvelables) l
‘ Polysacczharida | | I A
S Poly{hrdroxyalcanoate) ey capribicinis
Puly{acide liactiz
s ‘ uly{acide lactigues) | (PCL)
Pomme | N
dz= terre S Polrsreramide
Animale : Plamies - _ ‘
* (FEA)
Caséine Zeine PIEY
Cellulose Collagene Soja I
S— Cupolyester aromatiqus
Chitine Gélatine Clutine
A

Figure 11.11. Classification des biopolymergs9, 22,27]

11.3. 1. 1. Biopolymeres biodégradables issus dessources naturelles :
[1.3. 1. 1. 1. Les Polysaccharides

Les polysaccharides sont des polymeres dont lestineamts, des monomeres, sont
des monosaccharides, qui sont liés de maniereé&pétr des liaisons glycosidiqués,34].
Les polysaccharides sont des biopolymeéres trésdambs et relativement peu colteux, lls
possedent également différents groupes réactifs léan structure, ce qui facilite I'interaction
avec une gamme de composeés bioafsifs, les polysaccharides sont tres utilisés en raison
de la diversité des structures chimiques, des g@®dpnctionnels et des poids moléculaires
disponibles, ainsi que de la présence de motifsdpydles et hydrophobes le long de leurs
chaines moléculaire$33]. De nombreux polysaccharides sont utilisés damslustrie
alimentaire car ils sont des molécules non toxigusedégradables, biocompatibles et
comestibleg34]. les principaux polysaccharides sont: I'amidorglie&ogene, la cellulose et
la chitine[18,19]
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Figure 11.12. Représentation structurelle des polysaccharidgsobiméreq34].

1.3.1.1. 1.1 L’amidon

L'amidon est un biopolymere odD-glucos€¢25,34,38] Les plantes synthétisent et
accumulent I'amidon en tant que réserve d'énéBgig8], il se trouve dans les tubercules,
les pommes de terre, les céréales, les graineBuits les rhizomes et dans les racines et les
moelles des plantE®1-36] sous forme de granulés de différentes taillesfoetnes
(sphérique, ovale, lentille ou irréguliére) selarsburcd34]. L'amidon est un polymére semi-
cristallin [37] constitué d’'un mélange de deux macromoléculesiel’'linéaire I'amylose
(entre 20%-30%) et I'amylopectine (entre 70%-80%ui est hautement branchéé], le
principal inconvénient de l'utilisation de I'amidest sa propriété hydrophile, qui limite son
application dans les environnements tres humiji@i@s36] L'amidon peut étre mélangé avec
d'autres polymeres dégradables (hydrophobes) pmaupe des matériaux entierement
biodégradableg19,36] L'amidon peut étre hydrolysé en glucose par desymes de

microorganismes puis métabolisé en dioxyde de oc&rleb en ea[B6].
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Figure 11.14. Structure de I'amylopecting5]

[1.L3.1.1. 1. 2 La cellulose

La cellulose est le polymeére naturel le plus abanhdza principale source de cellulose
est le bois qui contient environ 50% de celluldse. une structure moléculaire similaire a
I'amidon. C'est la composante principale de lafitaturelle (fibre de cellulose) qui se produit
dans la nature principalement sous forme crisell#2]. La cellulose est un biopolymere
renouvelable, incolore et non toxique qui posse@ecdllentes propriétés, notamment la
flexibilité, la biodégradabilité, la biocompatiliédi et une résistance mécanique élé¢@é¢ La
liaison d'hydrogene entre les chaines de cellulosee une structure 3D qui confere une
excellente résistance mécanique a la cellySE La cellulose et ses dérivés ont été utilisés
dans de nombreuses applications telles que lesisopgharmaceutiques, les aliments, les
textiles, les revétements et les stratifil€s-43]. Il a également été utilisé comme un matériau
prometteur pour les capteurs flexibles et les appbins de dispositifs électroniques en raison
de sa légereté, son faible codt, sa haute statfi@rmique, et de sa biocompatibilig®]. La
cellulose a déja été utilisée dans les produitpager et dans le traitement des dérivés

cellulosiques. La cellulose peut étre produiteiélé de bactéries, d'algues et de champignons
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d'une grande pureté. La cellulose obtenue a pdetices sources présente un haut degré de
cristallinité. Il peut étre modifié en esters dalulose ou en thermoplastiques tels que
l'acétate de cellulose (CA), le propionate d'aeétizt cellulose (CAP) et le butyrate d'acétate

de cellulose (CAB). Ces thermoplastiques sont pteghar estérification de la cellulogé?2].

De plus, la fibre de cellulose présente plusiencemvenients tels qu'une température
de traitement limitée (<2000C), absorption et gemint élevés de I'humidité, faible

résistance microbienne et durabili].
» Les nanocristaux de cellulose (CNCs)

Les nanocristaux de cellulose (CNCs) sont les dérde la cellulose qui peuvent étre
obtenus par hydrolyse acide de la cellulose, ocelmlose est exposée a l'acide sulfurique
sous une température et une période controlées. (CBKCs) présentent d’excellentes
propriétés telles qu’une faible densité, une résst meécanique élevée, une stabilité
thermique et une résistance chimiddé]. Les (CNCs) sont des cristaux ressemblant a des
tiges d'un diamétre de l'ordre de 10 a 20 nm, déorgueur de quelques centaines de
nanometre$4s, 46]

Ces (CNCs) présentent de bonnes propriétés pietogles qui les rendent adaptées
aux capteurs, aux actionneurs et aux applicatioomdalicales[47]. Les propriétés des
(CNCs) dépendent de divers facteurs tels que leceale cellulose, le temps de réaction, la

température et les types d'acide utilisés pouditiyse.

En raison de ses propriétés distinctives, les CHfsde nombreuses applications
utiles dont la plus importante est le renforcenteg matrices polymeres pour la fabrication
de matériaux composites. En raison de leur biodiadpifité, de leur biocompatibilité, de leur
légerete, de leur résistance élevée, de leur rigeli de leur disponibilité facile, les CNCs
peuvent étre largement utilisés pour la préparades composites. De nombreux composites
polymeres ont été développés en renforcant les C&Csine large gamme de matrices
polymereq46-49].

La cellulose microbienne (BC), est produite parspidhése d'un genre différent
(Glucona-Cetobactergenu) de bactéries. La BC pessed trés grande pureté avec un haut
degré de polymérisation, une cristallinité élevéme résistance a la traction et une surface
spécifiques élevées et une propriété de liaistena Elevée par rapport a d'autres polymeres a

base de plantes. La BC est obtenue sous formesdaw¢ tridimensionnels de fibrilles de
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cellulose (nano et micro) et la structure micrafigire de la BC est responsable de la plupart
de ses propriétg$2]. Certaines études sur la préparation et la carsati®n des composites
de la BC ont été rapportégf-53].

» Les nanofibres de cellulose (CNFs)

Les nanofibres de cellulose (CNFs) sont des filarééchelle nanométrique extraites
des parois cellulaires des plantes. lls ont de ésrmropriétés mécaniques et ont un grand
potentiel d'utilisation comme matériau de renforeatndans les compositg¢s4,55] . La
nature renouvelable et 'abondance des (CNFs)eledant également aptes a une production
durable a grand volume. Cependant, le transferpdgsriétés nanométriques des fibres aux
matériaux composites macroscopiques n’est pasfadiéaliser. La plupart des méthodes de
traitement prennent du temss-59], limitée a I'échelle du laboratoif60-62], ou souffrent
de problemes, tels que la difficulté a atteindre bonne dispersion des fibrgs3,64] Afin
d'utiliser les bonnes propriétés mécaniques irdggnses aux (CNFs) dans les composites, des
voies de traitement applicables a l'industrie dai\étre développédss].

L'utilisation de structures de (CNFs) préforméesiyant étre imprégnées de résines
thermodurcissables est une approche qui recoitatie@tion considérable, car elle permet
d’obtenir un contenu élevé du matériau de renfoesgnce qui donne de bonnes propriétés
mécanique$55-59,65-67].

[1.3.1. 1. 1. 3 La chitine et le chitosane

Une autre famille de polysaccharides tres frequeniratilisée est celle constituée par
la chitine et le chitosanda chitine est le deuxiéme biopolymére le plus alaoh aprés la
cellulose [18 ,20,25,30,35,69]La chitine est un polysaccharide az8t69,78] constitué
d'unitées N-acétylglucosamine reliées entre ellas gees lieng3(1-4) [18 ,20,25,69,78les
groupes amine libres et les groupes hydroxyle temigroupes chimiquement actifs de la
chiting25]. La chitine c’est un polymere dur et inélastid@e], il est tres hydrophobe et
insoluble dans l'eau et la plupart des solvantarogyes[36,78] C’est un polysaccharide
structural du squelette extérieur d'animaux cré&stacomme les crabes, les crevettes, les
homards, les insectes et la paroi cellulaire ddgacer champignons et alguggs,34].
Récemment, il est devenu possible de produire tnélisment des cristaux de chitine pure,
appelés «nanofibrilles de chitine» pour leur forseenblable a celle de l'aiguille et leur taille
nanostructurée de (240 x 5 x 7 nrEn raison de leurs caractéristigues chimiques et
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physiques spécifiques, ces nanofibrilles de chitpeuvent avoir diverses applications
industrielles comme base pour les nanomatérigdi¥. La chitine peut facilement étre

transformée en gels, perles, poudres, fibres, mamelr coton, flocons, éponges, colloides,
films [78]

Le chitosangoly- B (1,4)-2-amino-2-deoxy-D-glucoseR5,38,80] est le dérive
désacétyle de la chitifie,20,25,69,8Q]la chitine est convertie en chitosane lorsque son
degré de désacétylation (DD) atteint environ 53% , Le chitosane est soluble en milieu
acide[36] .

XCHS
DZCK
H
H  cH0H g 1 H  cH,0H
0 HO 0
0
HO L 0 o HO
H
O=C
Chitin
\CHH (Chitin)
Deacetylation
H H H H
CH,0H NH, CH,0H
0 HO o}
0
1o NH ? © "o NH
2 CH-0OH 2
H H H ? H H
(Chitosan)

Figure 11.15. Structure de la chitine et le chitosaft,69, 80]

La chitine et sa dérivée le plus importante, letad@ine, possedent un certain nombre de
propriétés physiques et chimiques utiles, notammene résistance élevée, une

biodégradabilité et une non-toxicités,80]
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[1.3. 1. 1. 2. Les protéines

Les protéines sont des biopolymeres naturels dqurouavé plusieurs applications sous
leur forme native, telles que la laine, la soie let collagéne [20,80] La structure
tridimensionnelle de ces protéines est stabiliséecipalement par des interactions non
covalentes. La structure unitaire des protéinefogee par des arrangements réguliers de
divers types d'acides aminés. L'hétérogénéité tetelte, la sensibilité thermique et le
comportement hydrophile des protéines contrélenplepriétés fonctionnelles de protéines.
La dégradation des protéines par les enzymes s@iprda une réaction d'hydrolyse d'amide.
Diverses protéines végétales et animales sont wooemt utilisées comme polyméres

biodégradables, dont certaines sont les suivahtgs
11.3. 1. 1. 2. 1. Collagene et gélatine

Le collagene c'est la protéine principale danstissus conjonctifs des animaux
[20,35], et la protéine la plus abondante chez les mamesifed5], le collagene est le
biopolymére le plus abondant et constitue un commomajeur des os, des cartilages, des
ligaments, de la peau et des tend@4s. Le collagene est un polypeptide de motifs répééés
glycine, de proline et d’hydroxylproline, qui foer une structure en triple hélice spécifique
du collagene[34,68]. En raison de leur structure, de leur biocompatéilket de leur
biodégradabilité, ils se trouvent principalemenngiales domaines tels que l'ingénierie

tissulaire, la cicatrisation des plaies et la cagumé[19,34].

La gélatine est une protéine obtenue par hydrgbgstelle du collagéng4, 35,37]
en raison de la présence de nombreux groupes donetisFigure 11.16. Tels que —NH2, —
SH et —COOH, la gélatine peut étre modifiée avex lmemolécules et des nanoparticules
pour diverses applicationi87], il est hémostatique, pro-angiogénique, non imngene[37],
biodégradable et biocompatib[€6,37]; la gélatine forme facilement des geélermo-
réversible436, 68] Les applications de la gélatine sont principalemeasées sur ses
propriétés de gélificatiof35]. La gélatine est utilisée pour perdre du poidpair traiter

l'arthrose, la polyarthrite rhumatoide et la fra§ilosseuse (ostéoporo§ej].

De plus le collagéne est résistant aux protéatas, gue la gélatine est sensible a ces

enzymeg37].
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Figure 11.16. Structure de la Gélatings].

La gélatine est classée en catégories en fondeosa qualité et de sa résistance, et
l'unité est nommeée «bloom». Un nombre de bloom glegé signifie une qualité supérieure
de la gélatine. La couleur du produit en gélatiépesthd du type de matiére premiéere. Les
gélatines de qualité supérieure sont des compasgwidls moléculaire élevé et avec une

meilleure résistance du géb].
11.3. 1. 2. Biopolyméres biodégradables issus d’agzine microbienne :

Les polyesters sont les fibres synthétiques efillas les plus largement utilisés dans
divers domaines, tandis que la gestion des deghlatdiques est récemment devenue un
probleme critique de l'environnement mondial. Parles divers biomatériaux, les
polyhydroxyalcanoates (PHA) jouent un réle importam tant que biopolymére plastique issu
de bactérie$19]. Ces biopolyméres représentent une famille dedbyoperes intracellulaires
synthétisés par des bactéries sous forme de geadalearbone intracellulaire et de stockage
d'énergie. lls sont principalement produits a pade ressources renouvelables par
fermentation[19,25] Les PHA sont des polyméres linéaires de (R) @&dwyacides dans
lesquels le groupe carboxyle d'un monomére forneeliaison ester avec le groupe hydroxyle

du monomeére suivant voire Fagure 11.17. [19,68]
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Figure 11.17. Structure de PHA19].
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Le polyhydroxybutyrate (PHB) et le poly (hydroxyprate cohydroxyvalérate) (PHBV) sont

les polymeres les plus connus de la famille deghpyolroxyalcanoaté$9].

Le polyhydroxybutyrate constitue une réserve débaze dans bon nombre de
bactéries et a attiré I'attention en tant que estgr thermoplastique biodégradable. Il s'agit
d'un plastique biodégradable, non toxique et biquatible pouvant étre produit a partir de
glucose et de propionate par les souches recontbsaBscherichia coli[37]. Les
microorganismes dans la nature sont capables deadi¥gle PHA par hydrolyse non
enzymatique et enzymatique dans les tissus anim@apendant, de nombreux facteurs
affectent la biodégradabilité et la biocompatibildu PHA, tels que la stéréorégularite, la
masse moléculaire, la composition monomére, laatiiisté et sa surface spécifique du
polymere[68].

11.3. 1. 3. Biopolymeres biodégradables issus dbtechnologies :

Le polyester d'origine biologique est dérivé desoesces naturelles grace a la
biotechnologie. Il comprend I'acide poly lactiqi®LA) et le poly (triméthylene téréphtalate)
(PTT)[19].

[1.3. 1. 3. 1. L’acide poly lactique (PLA)

Le poly (acide lactique) ou le polylactid20,37,68]est le polyester thermoplastique
biodégradable le plus largement étudié et utilipéuvant remplacer les polymeres
conventionnel$27,68,80,52].C’est un polyester aliphatique a base d’acidedae (GHg¢O3)
issu de la fermentation de ressources agricide34] Deux voies d’obtention du polylactide
peuvent étre répertoriees : la polycondensation’atede lactique ou la polymeérisation
d’ouverture de cycle du lactidg24,37,70] Le PLA est un polymeresemi-cristallin
hydrophobd20,36].

Le PLA est considéré comme un biopolymere favorableaison de ses propriétés de
résistance et de biodégradabilité éleVigés27] Cependant, certaines de ses propriétés telles
gue la fragilité et le taux de cristallisation mogl@euvent limiter l'utilisation du PLA dans

diverses application®5].

TR
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n

Figure 11.18. Structure de PLA37,52].
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11.3. 1. 4. Biopolyméres biodégradables issus de fgétrochimie :

Récemment, une vaste gamme de résines synthétipeésgradables a base de polyesters
aliphatiques et de copolyesters aliphatiques-arigoned ont été commercialisées et utilisées
comme emballages alimentaires. Les polyméres tedslay poly (e-caprolactone) (PCL), les
poly (esteramides) (PEA), les copolyesters aliphas (par exemple, PBSA) et les
copolyesters aromatiques (par exemple, PBAT) conéet des monomeres obtenus par

synthése chimique a partir de ressources foggitds
11.3. 1. 4.1. La polycaprolactone (PCL)

La polycaprolactone (PCL) est un polyester bioddgipée comportant une faible
température de fusion d'environ 60 °C et une teaipgr de transition vitreuse d'environ
—-60 °C [24, 37,52] La polycaprolactone est utilisée dans la fatincade polyuréthanes
spéciaux. La polycaprolactone confére une bonnstagse a I'eau, a I'huile, aux solvants et
au chlore au polyuréthane prod{®7]. La PCL peut étre utilisé comme additif pour les
résines pour améliorer sa résistance aux chocs,eBCtompatible avec une gamme d'autres
matériaux qui lui permettent d'étre mélangé avaatts polymeres biodégradables afin de
réduire son colt et d'augmenter sa biodégradabllitdportance de la PCL dans diverses
applications d'ingénierie tissulaire a augmenté aetbr est dégradée par hydrolyse de ses
liaisons ester dans des conditions physiologiq@ette propriété le rend utile pour divers
biomatériaux implantables. Son taux de dégradaitant inférieur & celui du polylactide, il

est proposeé de I'utiliser comme dispositif implaigaa long termé¢37].

0
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Figure 11.19. Structure de PCL52].
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11.3. 2.

Voies principales pour la production des polymeres cellulosique

Diverses formes de cellulose sont des ressourcesgpreuses pour la production des

biopolymeres par trois voies principales.

v

La premiere voie consiste a déconstruire la cedilen monomeres polymérisables,
I'utilisation des monomeéres dérivés de la cellulgggucose et autres produits
chimiques de plate-forme) dans la synthese deobyimgres durables et de matériaux
polymeéres fonctionnels fournit non seulement déstuts viables pour la plupart des
polyméres a base de pétrole mais permet égalemeaidvieloppement de nouveaux
polyméres et de matériaux polymeres fonctionfigls

Les deuxiéme et troisieme voies impliquent I'inamgtion de différentes formes de
cellulose, y compris les fibres naturelles, leswve&r de la cellulose et la nanocellulose,
comme charges ou matrices dans les composites pagmLes fibres cellulosiques
non modifiées, la cellulose chimiquement modifiéenme les dérivés de la cellulose
et la nanocellulose ont été traitées pour donnenatabreux types de matériaux
polyméres biodégradables tels que les films, lesnposites, les systemes

nanocomposites et les films composites pour digeapplications$5].

Chaque voie conduit aux divers matériaux biopolyagfaisant de la cellulose une matiere

premiere dominante biopolymere. L'utilisation dedeallulose réduira la consommation de

ressources fossilégs].

11.3. 3. Propriétés des composites a base de cetlsé (fibres et biopolymeres)

Les biopolymeres a base de cellulose les plus ifapts peuvent étre regroupés dans

les quatre types suivants) :

1-

Les matrices biopolyméres PLA, en particulier lorsties sont remplies de
nanocellulose, donnent des nanocomposites hautelaidgradables, résistants et
non toxiques avec de bonnes propriétés thermiquesméeaniques. Ce type de
composite est entierement basé sur differentese®mellulosiques, en deux phases.
Ce type de composite a élargi la gamme des applsatindustrielles des
bioplastiques cellulosiques et leur a permis decgoencer directement de nombreux
plastiques traditionnels a base de pétrole.

Les types (2) et (3) sont constitués de matricdgnperes a base de cellulose, de

dérivés de la cellulose et de papiers nanocellyles, d’'aérosols et de films renforcés
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par les nanotubes de carbone. Ce sont des coempdsitictionnels simples, peu
colteux et solides, aux structures bien mélangées@nductivité électrique élevée.

3- L'incorporation de la cellulose sous ses différerditemes (fibres de cellulose, dérivés
de la cellulose et nanocellulose) a élargi I'dtien des PHA pour donner des
matériaux biopolyméres. Ces matériaux surmontenptencipales difficultés liees a

leurs applications a grande échelle, a savoir lpropriétés et leur co(t.

I1.3. 4. Applications des biopolymeres

Selon Science DirecFigure 11.20., un certain nombre d'applications telles que
I'électronique, l'automobile, I'aérospatiale etblemédical dominent toujours le nombre de

publications combinant les mots polymere biosoetcpplications70].
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Figure 11.20. Publications relatives aux domaines d’applicatides biopolymeéres au cours
des 10 dernieres annéés)].

Les plastiques biodégradables ou les biopolyméresfeent des propriétés
particulieres a certaines applications et peuvetggnter des avantages spécifiques en termes
d'utilisation ou de gestion des déchets. lls sddjh ditilisés dans certaines applications,
notamment dans les secteurs du médical, de I'eagigattt de I'agriculture pour lesquels la
dégradabilité peut étre une qualité souhdii&e
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11.3. 4. 1. Applications Médicales et Pharmaceutiges

Ces derniéres années, les recherches sur lesyitgres et les composites a base de
biopolyméres (protéines et de polysaccharides)sastité un intérét considérable pour leur
utilisation dans des applications médicdl&s,37, 71] L'utilisation des composites a base de
biopolymeéeres augmente considérablement en raisofewts biocompatibilité , de leurs
bonnes propriétés mécaniques ,disponibilité a partir des ressources naturelfagle
immunogénicité , non mutagene, non canceérigengrogiriétés non irritantes, biodégradable
et comestibles, Et la capacité a adsorber ddécules activgs1,72] Les biopolyméres
sont utilisés dans diverses applications médicateaison de leurs fonctions biomimétiques,
similaires aux systemes a matrice extra-cellul@@M) [71]. Les matériaux biocomposites a
base de biopolymeéres sont préparés en utilisantcdeactéristigues bénéfiques de deux
biopolymeéres différents ou plus tout en conservienirs propriétés physico-chimiques
uniques afin d'améliorer les résultats pour lediegons médicale$73]. Les composites a
base des biopolyméres offrent de nombreux avantdges les applications médicales, tels
gue la capacité d'agir en tant que molécule pagtgamur la délivrance des composés
bioactifs. biocompatibilité avec les tissus; iloospedent aussi une bonne activité

antibactérienngr4.

Les propriétés physicochimiques des biopolyméredliest que la structure, la
morphologie, la solubilité, la résistance a la titat et la biomimétisme (ECM) aident a
contrller les propriétés mécaniques des produitasa de biopolymeres tels que : les tubes,
les éponges poreuses, les fibres électrofiléestpenges, les pellicules, les microbilles, les
membranes, les pansements, les micro-capsules leydeo-gels71].

Biopolymers Applications
Collagéene Feuilles, tubes, éponges, films, memisraheomposites
Gélatine Microcapsules, microspheres, mastic peathpses vasculaires, tampans

absorbants et pansements

Chitine et Pansements, enduits (antibactériens et stent), bnaems, capteurs

Chitosane molécules porteuses et nanomatériaux

La cellulose et ses | Hydrogels

Dérivés

Acide hyaluronique | Hydrogels, films, fibres électrofilées, mailles nissees, éponges, feuille

)

(HA) et fluides nanoparticulaires

69



Cﬁavitre JJ Cellulose :fibers /biopolyméres

PLA Des supports pour la libération contrélée delicements

Tableau 11.6. Les applications en médecine des biopolympgtes/ 1]
11.3. 4. 2. Applications des biopolymeres en embailtje

L'emballage des aliments joue un réle crucial dart®nservation des aliments tout au
long de la chaine de distribution. L'objectif pipal des matériaux d'emballage est de
protéger les aliments contre les contaminants girdienger leur durée de Vi, 76], Les
polyméres dérivés du pétrole sont les matériasx gieis utilisés pour I'emballage des
aliments, mais parmi les inconvénients liéstifation de ces matériaux sont : leur longue

durée de vie, 'accumulation croissante de dédiietaballages75].

Dans un souci de protection de l'environnementstl la nécessité de créer des
matériaux d’emballage biodégradables / compostdlilels Afin de minimiser les déchets
d’emballage et la consommation de dérivés du mstialne des solutions consiste a utiliser

des matériaux d’emballage en biopolymédragire 11.21. [75].

L’avenement des biopolyméres dans le secteur deésliages alimentaires peut
constituer un apport supplémentaire non seuleneem damélioration de certaines propriétés
fonctionnelles, mais également dans la prise erpt®uiiautres facteurs liés a la préservation
de l'aliment, a 'economie et a I'environnemé@tl|, comme par exemple : L'élimination de
toute interaction nuisible avec I'aliment et la t8ahumaing34]. La matiere premiére étant
une ressource renouvelable, elle peut constituer aflternative aux matieres fossiles
épuisables et souvent polluanfadg,75,76] La biodégradabilité75]. La réduction du volume
de déchets dans les décharfges 76] La contribution a la diminution des émissionsa{@2
[35, 76,77]
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Ressource renouvelables

Matériaux biopolyméres

Figure 11.21. Cycle de vie des matériaux biopolymeres utiliséssd'emballagd75].

Emballage

Trois types de biopolymeres, les polylactides (PUA&3 polymeres a baséathidon et
les polymeres a base de cellulose, connaisserdlierhent un développement industriel pour
la fabrication des emballages. Ces biopolyméreseient de couvrir une large gamme
d’applications dans le secteur emballage. Quelquebcafions actuelles des biopolymeres
dans le domaine des emballages §ont

» L’acide poly lactique PLA : Les gobelets, les baés bouteilles, les plateaux et sacs
rigides, les Sacs, tampons absorbants, les sguapésr avec fenétre en PLA.

» L’amidon : Les Plateaux et emballage a base d’amid

e La céllulose : les Plateaux biosourcés enveloppés fdm de cellulose, les films de
cellulose métallisé ,emballage a base de cellulose.

e Collagen :Les films de collagene présentent de bonnes ptéprigntioxydantes et

sont utilisés pour I'emballage de viande, de poissti35].
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* Le chitosan et le glutamate de chitosan sont ésilsomme conservateur naturel pour
les aliments prédisposés aux altérations fongidu8$; il  est également utilisé
comme matériau d'emballage alimentaire en raisosodeaction antimicrobienne et
comme fibres alimentaires et en tant que médicapatientiel contre I'hypertension
[78].

11.3. 4. 3. Applications des biopolymeres en agridture et horticulture

La production de paillis agricoles, bandes setrighans de graines a partir des
polymeres biodégradablésgure 11.22. constitué un marché a fort demande. Le ruban se
biodégrade dans le sol lorsque les graines geretgmennent des racines, les films de paillis
en plastique sont ensuite utilisées pour donnerfjeunes plants un bon départ au printemps;
le paillis aide a réduire I'évaporation et a comset'humidité, augmente la température du
sol ; la toile de paillage professionnelle empétzh@énétration de la lumiere dans le sol
empéchant les mauvaises herbes de pousser. Ldsdeati les filets fabriqués a partir de
bioplastiques dégradables sont utilisés en aguiilides champignons et I'enrobage d'arbres

et de racinef79].

Figure 11.22. Paillis agricoles, bandes et rubans de grainsastigue biodégradab|é9]
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La chitine et le chitosane, généralement appelésstbr de défense», jouent un réle
vital en agriculture, notamment en renforcant leamésme de défense des plantes contre les
micro-organismes envahisseurs(les parasites, lestagathogeneg)8]. La chitine et ses
dérivés sont utilisés pour réguler croissance efeleloppement des plantgs]. La chitine
est utilisé comme inducteur pour diverses récottdkes que le riz, la tomate, I'arachide et la

pomme [78].
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Chapitre II1 Modélisation de Endommagement de (interface. .

[1l.1. Introduction

Les matériaux composites sont, par conception,titnés de différents matériaux.
L'un des principaux objectifs de ces matériauxdassurer la liaison entre les constituants
pour permettre la transmission des contrainteg der renforts et la matrice. La liaison entre
les renforts et la matrice peut résulter de liassaovalentes ou d’interactions physico-
chimiques. Les liaisons les plus fortes résultembel liaison covalente et d'une modification
de la chimie de la surface de renfort est souvdilisée dans les matériaux composites
provenant de la pétrochimie pour induire des liaésoovalentes avec des résines réactives
comme I'époxy. Ces types de traitements de surfag@iquent une augmentation de
I'empreinte de dioxyde de carbone du processubafode fabrication des matériaux
composites. Concentrant sur la minimisation descethpreinte par I'utilisation des renforts
biosourceés, l'ajout d'un traitement chimique peonttebalancer le gain du point de vue
environnemental. Plusieurs méthodes ont été explpodir améliorer la mouillabilité et la
liaison des renforts biosourcés par des résingsmoks. Le traitement le plus courant qui a
été testé sur une grande quantité de fibres estaitement alcalin pour résoudre certains

composants de la surface du renforcement ndtlirel

Les fibres naturelles représentent une réelle appibé pour remplacer les fibres
synthétiques conventionnelles dans les applicatiomsiposites. Cependant, méme s'ils
présentent plusieurs avantages par rapport augsfisynthétiques (légereté, prix...), leur
sensibilité a I'humidité, leur faible compatibilitgd’ec les matrices de polymeéres et leur faible
stabilité thermique et inflammabilité rendent leodification par des traitements chimiques
ou physiques essentielle. Les performances finalestout systeme (nano)composite
dépendent fortement de la teneur en charges girdpgétés intrinséques (rigidité, résistance,

morphologie...) mais aussi de la région d’'interfalcarge /matricg].

L’étude et le contréle des propriétés interfaciaesle leur impact sur les propriétés
macroscopiques constituent donc un enjeu clé pommpeendre et modéliser les relations

structure/propriétés fonctionnelles dans les biqoaosites et améliorer leurs performanf8s
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[1l.2. Mécanismes de liaison

Dans les composites a fibres végétales, les pangigonstituants sont les fibres de
renfort et la phase de matrice polymere. Les pétgsi et les performances des matériaux
composites dépendent de trois parametres principluxmatrice, le renforcement et
I'interface. La région d'interface entre la fibtdaematrice a été reconnue pour jouer un réle

prédominant dans le comportement général des iaatérompositeq3].

[1l.2. 1. L'interface

C'est une ligne d'hétérogénéité divisant deux phase entités physiquement
distinctes et séparables dans un matériau muléplds souvent considérée comme une
région intermédiaire formée en raison de la liaiderla fibre et de la matrice, est en fait une
zone de composition, de structure et de propriédéiant généralement en largeur d'une
couche d'un seul atome a micrometres. Il existerelaion étroite entre les processus qui se
produisent aux niveaux atomique, microscopique atroscopique a linterface. En fait, la
connaissance des séquences d'événements qui sesprmdsur ces différents niveaux est
extrémement important dans la compréhension datlae des phénomeénes interfaciales. La
région d'interface contrble le transfert de conteaientre la fibre et la matrice et dépend
principalement du niveau d'adhésion interfacidlee résistance interfaciale raisonnable
assure le niveau de stress maximal qui peut étmetema a travers l'interface fibre/ matrice
sans interruption. L'efficacité du transfert deaade est déterminée par linteraction
moléculaire a l'interface, ainsi que par I'épaigsetila résistance de la région interfaciale
formée. Les mécanismes de liaison interfacialeefibatrice ont présentés aHegure Il1.1.

en général comprenneidt:

* L’inter-diffusion,
« L’adhérence électrostatique,
» Les réactions chimiques

* L'ancrage mécanique,
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Fibre

Interface

(b)

B B B3BB3BBB

YA ;S / /) Interface Interface

ANANNNAANN KA
Fibre

(c) (d)

Figure Ill.1. Mécanismes de liaison interfaciale fibre-matri@:i(iterdiffusionmoléculaire,
(b) adhésion électrostatique, (c) liaison chimigtiéd) I'ancrage mécaniqu@].

[1l.2. 2. L’interphase

L'interphase est une région tridimensionnelle etdrdibre et la matrice[4-6]. I
comprend non seulement la zone bidimensionnell@ {&Dcontact (interface) entre la fibre et
la matrice, mais aussi une région d'une certaiaessgur finie s'étendant sur les deux cotes de
linterface dans la fibre et la matric]. L'épaisseur d'interphase dans les matériaux
composites varie de quelques centaines de nanamatrguelques micron§2]. Une
illustration schématique de linterphase dans wmpmosite est donnée dansHigure 111.2.
avec une section transversale d'un composite @nfoar des fibres (a gauche) et un détail de
la région située a la surface des fibres (a drdit@)couche intermédiaire devrait améliorer la
compatibilité entre la fibre et la matrice en fomhan lien fort mais solide entre les deux
phases. Nous pouvons distinguer trois interfaces d& région, c’est-a-dire trois zones de

contact 2D, entre les phases composhigs
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Matrice Matrice

Matrice modifiée

Interphase

-

Intercouche

Fibre

Figure Ill. 2. lllustration schématique d'une interphase d’unémiati composités].

L'interphase incorpore des effets de la chimisonpet de la physisorption, des
interactions chimiques, des gradients de densitéétieulation ou des modifications de la
texture cristalline (transcristallisation), ainsieqdes défauts (porosités interfaciales et autres

anomalies localeg}].

[11.3. Importance et role de l'interface fibre / matrice

Le mécanisme de transfert de charge entre la éble matrice et le comportement de
l'interface fibre-matrice jouent un réle importadans la détermination des propriétés
mécaniques des composites renforcés par des figkss,que le module d'élasticité, la
résistance a la traction et la résistance a laurapils ont regu une attention considérable et
ont fait I'objet de plusieurs études approfondiess contraintes de traction agissant sur les
composites peuvent étre transférées entre la madtites fibres par cisaillement a l'interface

fibre-matrice[7].
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L'intérét croissant pour la compréhension de ffate fibre / matrice (ou interphase)
des composites est justifié par le rble crucialéjqar cette zone dans les propriétés des
matériaux, en particulier sa contribution esselatialla transmission des forces mécaniques,
ainsi que son réle protecteur contre le vieilissat des composites, notamment en milieu

humide voire leFigure 111.3. [2].

(a) (b) C© @

Figure Il1.3. Mécanismes d'endommagement susceptibles dedei dans les composites

renforcés de fibres lignocellulosiques au coursidillissement hydrothermak: diffusion de
I'eau dans le compositb,: Gonflement des fibres conduisant a des microfessau sein de la matrice,:
diffusion de I'eau et lessivage possible de sulssgmnrolubles dans I'eau contenues dans les fibtaswatrice,

d : Décohésion de linterface fibre / matrice pentienséchagé?2,8].

Une exigence fondamentale pour l'obtention des n@abé composites a hautes
performances est l'efficacité du transfert de caintes qui a lieu a I'interface fibre/matrice.
Les fibres supportent la charge mécanique appligaédis que la matrice la transfere et la
redistribue d’une fibre a l'autre a travers l'irftee, a condition que la liaison fibre / matrice
soit forte. En effet, 'un des modes d’endommageénien plus courants dans les composites

est la rupture a l'interfadé].
[1l.4. Modes de rupture de I'interface

Lorsqu'une charge est appliquée au composite tnoides de fracture au niveau de
I'interface fibre-matrice peuvent apparaitre: ledmd'ouverture, le mode de cisaillement et le
mode de déchirement. La différence entre ces mdddsacture réside dans la direction de
séparation entre la fibre et la matrice, commesiii dans-igure 111.4.[9]. Donc les fissures

peuvent se propagéfO]:

Mode | : Les fissures peuvent se propager dans le plapepdiculaire a la contrainte
normale
Mode Il : Lesfissures peuvent se propagkms le plan avec des contraintes de cisaillement

et perpendiculaire au front de fissure.
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Mode Il : Les fissures peuvent se propadansle plan avec la contrainte de cisaillement

parallélement au front de fissure.

(a) (c)

Matrice

Matrice

Mode 1 Mode I1 Mode 111

Figure Ill.4 . Directions de séparation a l'interface pour le endduverture (a), le mode de

cisaillement (b) et le mode de déchiremen{%c)L1,12].

lll. 5. Techniques expérimentales de mesure
lll. 5. 1. Méthodes directes d'évaluations interfaiales

De nombreuses techniques expérimentales ont étgog¥Fes dans le passé pour
déterminer les propriétés de 'endommagement déetface fibre —matrice. Parmi les plus
populaires, on peut citer le test push-out, le peditout(Le test déchaussement) , le test de
micro-liaison, le test de micro-indentation et &sttde fragmentation sur une seule fibre
(SFFT). Tous ces tests sont effectués sur destdbbias d’'une seule fibreDans les premiers
essais, la charge est appliquée directement &ra, fet donc de faibles charges peuvent étre
utilisées, ce qui rend difficile la déterminatioasdpropriétés de rupture fiables. Par contre,
lors du dernier test (le SFFT), la charge est gppk a I'échantillon, ce qui donne lieu a une
procédure d'essai plus répétalile].
lll. 5. 1.1. Essais micromécaniques de caractérisan de l'interface fibre/matrice
lll. 5. 1. 1. 1. Test de fragmentation de la fibre

Le test de fragmentation de fibre (SFFT) est uh r@sromécanique a fibre unique

dans lequel la fibre incorporée dans une mateogfdrme de os de chien}, 4, 13],la fibre
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(unigue) se brisera plusieurs fois (fracture middipet chaque rupture de fibre donne deux
extrémités de fibre qui se rétractent dans le tteda matricd22]. Ceci est illustré dans la
Figure IIl.5, ce phénoméne s’arréte lorsque la longueur degniats atteint une valeur

limite (la longueur critiquelc [3, 4,13].

La contrainte au cisaillement a l'interface fibre/matrice est donnée par4J.

7, =22 (Il . 01)

21,

Ou:
 d:Estle diamétre de la fibre,

* or: Estla contrainte de traction a la rupture debeefi

(@) \ (b) '
o o Y
<= o \ - | < — 1\, : =
Fibre Matrice prex\ﬁjére rupture
(c) k (d) k

O vavaa e

décohésion

Fragﬂients de fibres

Figure Ill.5. Schéma d’'un essai de fragmentation a une sduk @) Avant la premiére
rupture de fibre(b) Apres la premiére rupture de fibfe) Pendant la fragmentatiofd) Au

cours de la fragmentation avec une croissance e de la décohésion interfacidlg].

lll. 5. 1. 1. 2. Essai de déchaussement "pull-out”

Le test pull-out est le plus ancien des tests merseule fibré14]. La fibre est noyée
dans un bloc de matrice, une charge croissantappéijuée lorsque la fibre est retirée de la
matrice, alors que la charge et le déplacement w@siurés. Aprés avoir atteint la valeur

maximale F la partie insérée de la fibre est totalement dée(].

La contrainte moyenne de cisaillement a l'interféibee/matrice est donnée par la formule

suivante[3,4] :
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T = — (1. 02)

F : Est la force maximale mesurée

d: Est le diamétre de la fibre,

[ : Est la longueur insérée de la fibre dans la magtareueur de l'interface).

Figure Il.6 . Test de déchaussement d’une micro-éprouvetteatiecen (pull-out)[3].

lll. 5. 1. 2. Essais nanomécaniques de caractéerigan de l'interface fibre/matrice

lll. 5. 1. 2. 1. La nanoindentation "push-in"

La nanoindentation quasi statique est une technispamdard utilisée pour la
caractérisation nanomécanique des matédialC’est une méthode permettant de mesurer la
dureté et la rigidité de tres petites particul&s], et a récemment trouvé son application
possible sur les plastiques et les fibres natwélie Le principe de la nanoindentation
consiste a mesurer la profondeur d’enfoncement oidanteur de géomeétrie connue dans un
matériau dans le but d'obtenir ses propriétés nigoan [3]. La pointe utilisée sur
'appareillage est une pointe Berkovich (géométsieamidale a base triangulair@)s]. Dans

un essai type, une charge comprise entr@gN Gt 500 mN est appliquée a un indenter en
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contact avec la surface de I'éprouvette, une emgai@inpression est faite (généralement 10-
500 nm) qui consiste en une déformation plastiduastique3].

Force appliquée l F

déplacement

________________ BL

Matrice )
Matrice

Figure 111.7. Représentation schématique du test de nanoinaentab,17].

La courbe force / déplacement sert a évaluer legrig@tés quantitatives des matériaux
a I'échelle nanométriquk'analyse de la courbe de force en fonction duatghent fournit &
l'utilisateur des informations quantitatives suws f@opriétés mécaniques de I'éprouvette. Ce
test permet de mesurer une gamme de propriétésque la dureté, la ténacité, la rigidité, le
délaminage ou la force de décohésion, et les datdgad'interface peuvent étre évaluées avec
une précision raisonnabjé]. Le modéle utilisé pour le calcul du module d'éEe et de la
dureté est celle développée par Oliver et Pf#@af8]. Il s’agit du modéle le plus largement
utilisé dans le domaine de la nanoindentafign
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1. 5. 2. Méthodes indirectes d'évaluation interficiale

lll. 5. 2. 1. L’essai de cisaillement a faisceacourt " short beam shear
Parmi les méthodes possibles permettant d'évalieSS (La résistance au
cisaillement interlaminaire des compositel?]. Le test "short beam shear strengtlest
recommandé pour évaluer linfluence de la liaisabrefmatrice sur la résistance au
cisaillement interlaminaire au niveau du stratifigais en tant que manifestation a I'échelle
mésoscopiquéd]. |l s’agit d’'un simple test effectué avec un étfieon de flexion a trois
points[2] Figure III.8 . Le ILSS our; est donné commg, 4]
7, = >fmax (1. 03)

L7 4 2

E,.. : Estla charge maximale a la rupture

« A : Estla surface de la section transversale.

Les valeursILSS sont inexactes lorsque la matrice est endommagéat da rupture

interfaciale[4].

\

< |

O O

Figure 111.8. Configuration de I'essai de résistance au cisagieinmterlaminaire.

d, 'épaisseurl, longueur;F, charge maximald? ,4]
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l11.6. Approche micromécanique (les méthodes anatigues)

Le facteur le plus important dans la prédiction déférents comportements
mécaniques est de caractériser la réponse élastigaete des composites aux charges
externes. Il faut donc connaitre la répartition destraintes a l'intérieur du composite et les
mécanismes de transfert des contraintes entre degpasants. Au cours des dernieres
décennies, la modélisation analytique a été dépépour analyser le transfert de charge.
Au cours de la méme période, différents modéledytgaes et numériques ont été
développés pour prédire le taux de fluage au dewxigtade ainsi que I'état de contrainte
dans les composites a fibres couftes. Ces méthodes analytiques peuvent étre clasaées e
guatre catégories, y compris des modéles unidiroensls généralement basés sur la théorie
du décalage en cisaillemeshgar lag (Cox1952[20]; Hsueh1994 2000 Hsueh et al1999
Jiang et Peter8008 Kim 2007, 2008 Kim et Kwac2009, Modeles analytiques 3D basés
sur des analyses axisymétriques (Abedian étCdl7 Fattahi et Mondal2013 2014 Fattahi
et al.2015 Jiang et al2004 , modeles Eshelby basés sur la méthode d’inalusiivalente
d’Eshelby (Eshelbyl957 Kotha et al.200Q Tanaka et al1973 Taya et Arsenaull989
Withers et al1989 et les méthodes d’éléments finis (Levy et Pape2@09 Tucker et Liang
1999 [19].

Le probléme du transfert de charge de la matrita fibre et de la variation de la
contrainte le long d'une fibre de longueur finieslane matrice a été abordé correctement par
Kelly [21], le transfert de contrainte de la matrice a laefibe fait par une contrainte de
cisaillement a l'interface matrice -fibre, commmeliqué dans l&igure 111.9. il est envisagé
gue des lignes paralléles perpendiculaires a ta finissent étre tracées de la matrice a travers
la fibre avant la déformation. Lorsque le systemse sboumis a une contrainte axiate
paralléle a I'axe de la fibre, les lignes se défembcar le module de Young de la matrice est
trés inférieur & celui de la fibre. Ceci induit uoentrainte de cisaillement a linterface
fibre/matrice, et la contrainte axiale dans ladils’augmente de zéro aux extrémités de la
fibre jusqu’a une valeur maximale au milieu de ilard. L’hypothése d’'une déformation
uniforme signifie gu’au milieu de la fibre, la défieation de la fibre est égale a celle de la
matrice, si la fibre est longue. Les fibres ayadiéralement un module de Young beaucoup
plus élevé que la matrice, elles supportent abbrdus grande partie de la contrainte (et donc
de la charge) du composite et c’est essentielleneerfacon dont le fonctionnent des

composite$19].
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Il est maintenant nécessaire d'introduire le conaip contrainte de cisaillement
interfaciale Kelly[21]. La relation entre la contrainte de cisaillementéifacialer; prés des
extrémites de la fibre et la contrainte de fibygpeut étre déterminée en utilisant un équilibre
des forces de cisaillement a linterface et lexderde traction dans un élément de fibre,

comme indiqué dans Fgure 111.10.

et —fe
i —=
C’-1 0-1
—il— —
—iff— —

Figure 111.9 . Profils de déformation d'une fibre discontinueaauthmodule dans une matrice
polymére a bas module. Le diagramme supérieur mdasituation avant la déformation et le
diagramme inférieur montre l'effet de I'applicatioiune contrainte de tractiong,,

parallelement a la fibrg23-25].

L’hypothése principale est que la force due a latrainte de cisaillement; a

I'nterface est eéquilibré a la force due a la vasraide la contrainte axialelo; dans la fibre,

de sorte que :
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2mat;dx = —ma*doy (. 4)
d .
et donc il 1 (. s5)
dx a
;."'.

Uf"‘ dﬂ'f

Figure 111.10 . Equilibre des contraintes agissant sur un élémeita fibre d'épaisseuix dans

le compositg24].

Figure I11.11. Modéle d'une fibre en cours de déformation damsmatrice utilisée dans la
théorie du décalage au cisaillement. La contraieteisaillement s agit dans un rayon r du
centre de la fibr€24]
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[11.6.1. Model de Cox (transfert de charge élastjue)

Le comportement d’une fibre discontinue dans untiogapeut étre modélisé a I'aide
de la théorie du cisaillement —décalage (shear-é&yeloppée initialement par Cox (1952)
[20]. Il est supposé dans la théorie que la fibre mistueée d'un cylindre de matrice s'étendant
a un rayon r du centre de fibre, comme indiqué darsgure 111.11. Dans ce modele, on
suppose que la fibre et la matrice se déformemnaeiére élastique et que l'interface fibre-

matrice reste intacte4].

Siu est le déplacement de la matrice dans la direetioale de la fibre selon un rayon r, la

contrainte de cisaillement a cette position est donnée par

du
y=— (n.6)

Le module de cisaillement de la matrice est défari

T
Gy = - (. 7
,d’ou il résulte que
du T
o a (1 .8)

La force de cisaillement par unité de longueur sui@e par la surface du cylindre matriciel
est Zrt et est transmis a la surface de la fibre a teales couches de résiret,donc la

contrainte de cisaillement au rayon r est donnée pa
2T = 2mart; (1. 9)

et donc

T = (9) T (Il .10)

Il sS’ensuit que l'utilisation dé&qgn (11 .8),

du _ (E)i (In.11)

ar r) Gn
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Il est possible d’intégrer cette équation en wiisles limites du déplacement a la surface de

la fibre ¢ = a) deu = uy et le déplacemerit = R) de u = ug

UR _ (2% (Rar
fuf du = (Gm) Jo = ( 11.12)
Par conséquent
art; R
U — Up = (G—m‘) In (;) (. 13)

Ces déplacements peuvent étre convertis en défionmatiisque la déformation de la
fibre e; et la déformation de la matrieg, peuvent étre approchées commeje~ duy/dx et
en, = dug/dx. Il convient de noter que cette analyse de déeadagcisaillement n’est pas
rigoureuse, comme le montre Nairn (19929], mais elle illustre simplement le processus de

transfert de contrainte de la matrice a une filamesdun composite a fibres courtes.

De plus,t; est donné paegn (Il .5), ce qui différencie=gn (Il .13) par rapport &

conduit a :

e — ey = —“—2(‘2%) In () (Il 14)

2Gm T
De plus, multiplier pak; donne

da? 2
—L = —Z(or — emFy) (. 15)

26,
Efln(R/T)

Avecn =
Cette équation différentielle a la solution géngral

oy = Ere,, + Csinh (%) + Dcosh (%) (. 16)

Ou C et D sont des constantes d'intégration. Maamtge=qn (Il . 15) peut étre simplifié et
résolu par double différenciation de la solutiong@le, si on suppose que les conditions aux

limites sont qu'il n'y a aucune contrainte trangmasx extrémités de la fibre c'est-a-dire si
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x=0 au milieu de la fibre; = Efe,, alors oy = 0 aux extrémités de la fibree = +1 oul

est la longueur de la fibre. Ceci conduit a C + ieomparaison des termes donne :

Ere
D=-—L" (.17)

cosh(7)
Enfin, 'équation de la répartition de la contrairsur la fibre en fonction de la distancsur

la fibre est la suivante:

cosh(nx/r)

cosh(nl/r) (.18

O'f = Efem [1 -
Il est maintenant possible de déterminer la réjgamtide la contrainte de cisaillement
interfaciale le long de la fibre en utilisant EgH (), ce qui, par différenciation deqgn
(M. 18) conduit a :

T, = EE e sinh(nx/r)

2 fEm cosh(nl/r) (. 19)

Il est commode d’introduire le concept de facteerfarme des fibres=Il /r, qui n'a

pas de dimensions, de sorte que les deux équatialessus puissent étre réécrites comme

Suit:
cosh(nsx/1)
Of = Efem [1 - m (.20 )
Pour la contrainte axiale dans la fibre et comme :
_n sinh(nsx/1)
T, = > Efem —cosh(ns) (m.21)

Pour la contrainte de cisaillement interfacialfféedes difféerents parametres sur la
variation de contrainte dans une fibre est démodémds laFigure 111.12. pour différentes
valeurs du produihs on peut voir a partir de cette figure que ladilest la plus fortement
stressée c'est-a-dire que le renforcement de Ibpkus efficace est obtenu lorsque le produit
nsest élevéCela implique qu'un ratio d'aspect élegst souhaitable avec une valeur élevée

den pour le meilleur renforcemef4].

Le principal inconvénient du modele de Cox estisoapacité a fournir des prévisions
précises dans les faibles rapports volumétrigea=fort[19].
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|
|

Contrainte dans la fibre/E, fCm

(a) 0.5
ﬂ[:i I : I i i ;
-1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0
Distance le long de la fibve, x /1
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Figure 111.12. (a) Variation prévue de la contrainte des fibres daalistance le long de la
fibre pour une fibre courte dans une matr{bg.Variation prévue de la contrainte de
cisaillement interfaciale avec la distance le ldeda fibre pour une fibre courte. (Les valeurs

du produitnssont indiquées dans chaque cg&l).
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[11.6.2. Modele de Kelly-Tyson

Le modéle de Kelly-Tyson21] a initialement été développé dans le contexte de
matériaux a matrice métallique pour lesquels desamiémes de plasticité sont activés au
voisinage de l'extrémité des fibres.

Le modele de Co}20] montre que le transfert de charge conduit au d@peiment de
contraintes interfaciales de cisaillement dont phimde est maximale aux extrémités de la
fibre.

Dans la réalité, ces concentrations de contrasuas limitées par le seuil de plasticité
de la matrice ou la mise en glissement de l'intexféar ailleurs, I'approche élastique n'est
plus valable a partir du moment que la contraimtdrdction dans la matrice excéde sa limite
d'élasticité. Ces phénomenes ont été mis initiakkmen évidence par Kelly et ses
collaborateurs dans le cas de composites a maldaceuivre renforcés par des fibres de
Tungsténe et de Molybdene. La tres faible limid@adticité de la matrice se traduit alors,
sous chargement de traction, par le développemeope et progressif d'une zone de
déformation plastique a partir des extrémités dita [27].

Il existe deux approches principales pour l'intétption de la fragmentation de fibre.
Dans le modéle Kelly — Tyson la matrice est suppasémpletement plastique et ne transmet
gue la contrainte de cisaillement. En outre, latreomte au cisaillement interfaciale est
considérée comme une constante, qui caractéafficdicité de l'interaction adhésive de la

matrice avec la fibrg7,28].

op = ZH(L - x) (. 22)

* o : Estla contrainte de traction de la fibre,

7; . Est la contrainte de cisaillement a l'interface,

* a :Estlerayon de lafibre,

L : Est la longueur de la fibre;

» x : Estla variation de la longueur de la fibre.

Dans le modele Kelly - Tyson, une zone de défommmaplastique existe pres des
extrémités de la fibre, dans lequel la contraimeidaillement; est supposée constante, Ceci
conduit a une augmentation linéaire de la contail traction dans la fibre dans la zone de

deformation jusqu'a la valewdy,, = Erg; si la fibre est suffisamment longue. En dehors de
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cette zone, dans la partie centrale de la filbrest une constantegure 111.13. Cette derniéere
condition correspond au critéere suivant :

aEfsl

L > (Il .23)

27;
ou L; est une longueur dite ineffective correspondatd portion de fibre dans laquelle la
contrainte de traction n'a pas encore atteint Euvanaximalesy,, = Erg;

Il est important de noter que ce modele prend ssi¢ en compte le transfert de
charge se produisant dans la zone plastique s#tugeextrémités de la fibre. Les effets de
transfert de charge élastiqgues dans la portiorralentdle la fibre sont par contre totalement
négligés t; = 0 ). Cette approche n'est valable que si le seyilaiticité de la matrice (ou le
seuil de glissement a l'interface) est tres bansD=z cas, la déformation plastique (ou le
glissement) intervient des le début de la mise learge, sans phase de mise en charge
élastique préalable.

L’analyse généralement adoptée est celle de Kellyyson[21] qui considére que la
contrainte de traction dans la fibte(x) augmente linéairement a partir des extrémilés

fragmentrigure 111.13. [27] .
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Figure 111.13. Effet de la longueur des fibres sur la contrairaesférée de la matrice aux

fibres dans un composite a fibres courtes selomidele de Kelly — Tysof29].
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l11.6.3.Modéele Mixte

Dans le modéle de Kelly21,27], les effets de transfert de charge élastique sont
totalement négligés, ce qui revient a considérerlgudéformation plastique de la matrice, ou
la mise en glissement de l'interface, intervienrdedes déformations appliquées tres faibles.
Dans la réalité, ces processus se produisent sbapeds une phase de chargement élastique
préalable qu'il convient de prendre en compte.

Dans le cas des composites a matrice polyméreiskia @m glissement de l'interface se
produit pour une valeur limite de la contrainteciaillement interfaciale,;, qui correspond
physiquement a la décohésion fibre/matrice. Darxofe de fibre décollée, les processus de
glissement dépendent de la valeur du coefficierftateement fibre/matrice et des contraintes
radiales appliquées sur la fibre.

Dans une telle situation, la valeur corresponddnteisaillement interfaciale, , est
tres souvent inférieure a la valeur de la conteaite décohésior), .

Afin de rendre compte de ces processus, on peust @msidérer un VER dans lequel :

» La portion centrale de la fibre est soumise a usrgdment élastique, la valeur du
cisaillement interfacial étant limitée par la camte a décohésion;. Dans cette
zone, on écrit exactement les mémes équations ilibéguélastique que celles
introduites dans le modele de Cox.

 Des lors que 1; >1; , on considére que se produit un glissement draiote
constanter,. Le transfert de charge dans cette zone s'effeetioa les hypotheses du
modéle de Kelly.

La résolution des équations d'équilibre avec leglitmns aux limites appropriées permet de

calculer la relation contrainte/déformation suiwant

ve[(Ere)’-@tp/m)? 2
g = [VfEf + VmEm]Sl - ?f[ AL D + 2ld (I” 24)

41y n?
ou
Ve, Ef etV , EyySont respectivement les fractions de volume etrledules de la fibre et de
la matrice,
* ¢ . Estladéformation appliquée,
e S=1L/a:Estlerapport de forme de la fibre,

e n: Est une constante.
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Pour les faibles valeurs de le deuxieme terme du second membre de I'équélioi24)

induit une non linéarité dans la relation contridéformatiorj27] .

[11.6.4. Loi de Weibull

Les contraintes de rupture d’'une série d'éprousdatlientiques sont-elles distribuées
statistiguement. 11 en résulte que la contraintgenoe de rupture diminue lorsque le volume
de la zone plastifiée augmente : zone plastifiaesgque les clivages sont déclenchés par une
déformation plastique, et que par conséquent dpparaissent pas en dehors de cette zone.
Or, plus cette zone plastifiée est grande plugdaabilité d’y rencontrer un élément critique
pour le clivage est élevéel].

Le traitement quantitatif de la distribution statjge des contraintes de clivage est
effectué en considérant que cette distribution lsulbi de Weibull(établie en 1939 par W.
Weibull en Allemagne)30]. Celle-ci découle de la théorie du maillon le dible : la piece
gui se rompt est considérée comme constituée dé¥léplus ou moins fragiles parfaitement
indépendants les uns des autres ; la rupture deelfeble intervient lorsque le plus fragile
cede (c'est le comportement d’'une chaine constitieenaillons). La loi de Weibull fait
intervenir trois parametres qui dépendent du naiériune contrainte de rupture moyenne,
une contrainte seuil, souvent considérée comme retil’exposant de Weibull qui caractérise
I'étendue de la distributiof81].

[11.6.4. 1. Statistique a rupture de renforts fibreux fragiles

On considere un solide (la fibre) constitué de uatgposition deN éléments
parfaitement indépendants. Ces éléments ont uralpitité de rupture sous une contraiate
égale aP (o) .La probabilité de non rupture est donc égale-aP (o), et pourN éléments
elle vaut [1 — P(o)]". Comme I'hypothése du maillon le plus faible est tueupture d’un
élément entraine la rupture de tous les autrggplaabilité de rupture de I'ensemble est égale
a[30-32]:

P(o)=1-[1-P(o)]" (1nisp

Cette expression peut s’écrire aussi (simple toansition mathématique) :

F(0) =1 —exp[-Nf(o)] (1n6)
En posant :

f(0) = log| =] (I 27)

1-P(0)
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Le nombre de maillons est supposé proportionnel larigueur L de la fibre, ce qui
permet d'écrire Nf (o) = L ®(o) ou la fonction® reste a déterminer. Weibull a proposé
pour cette fonction la forme empirique suivante :

®(0) =% . o>ay, (Il .28)
®P(o)=0 ; o<o0y, (129)
Avec
* 0, :contrainte seuil en dessous de laquelle il n"asgbe rupture possible.
* g, : facteur d’échelle.

« m : parametre rendant compte de la largeur de latlision.

Dans la plupart des cas pratiques, le seuil deuremst tres faible et I'on peut considérer que

o, = 0. La probabilité de rupture d’'une fibre subissam gontrainter est alors donnée par :

P.(0)=1—exp [—L (Uio)m] I11(30)

La contrainte moyenne a rupture d’'une populattatigique de fibres peut s’écrire :

& = [, odP, (Il .31)

On peut également I'exprimer sous la forme suivante

o =["A-P)do (111 .32)
Soit a partir de I'équation (Il .30):
[e'e) o m
o = J, exp|-L (6—0) | do (1l .33)

On effectue les changements de variable suivants :

o m
e
Op

7= (g

Op 1-m
do=———t m dt
le/m

L’équation (Il .33) devient :

o0 i-m 5
— —t 0
or=J, e'tm —le/mdt (- .p4
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Soit

o = -2 r(1 +%) (185)

r = L1/m
Ou T est la fonction Gamma définie comme suit ;

= [, t= e tdt (111 .36)

[11.7. Les modéles de modélisation probabilistes

[11.7.1. Modélisation Monte-Carlo

La simulation de Monte Carlo (MCS) est une méthstbehastique simple et fiable
pour étudier la variabilité de la réponse d’'un mMedans le cadre de I'analyse probabiliste
[33]. Cette technique a évolué comme un outil trés sanis pour les ingénieurs avec
seulement une connaissance de base de la probabities statistiques pour évaluer le risque
ou la fiabilité des systemes complef@s35]. Le véritable développement des méthodes de
Monte-Carlo s'est effectué sous [limpulsion de Jokon Neumann et Stanislaw

Ulam notamment, lors de la Seconde Guerre mondiales recherches sur la fabrication de

la bombe atomiqua6].

Cette méthode a la capacité de propager la vat@ahlles variables d'entrée aux
résultats de sortie en répétant I'échantillonndgetete de maniere aléatoif&s]. De cette
maniere, la parallélisation automatique pourrait &ppliquée a l'aide de la méthode de
Monte Carlo afin de réduire le temps de cal@il] sans perdre les informations statistiques
significatives dans l'espace d'entrée. figure I1.14 présente une schématisation de
['utilisation de la méthode Monte Carlo pour prograla variabilité de I'espace d'entrée aux

résultats de sortie a travers des modglgs

Analyses statistiques

Espace dl'enﬁ‘e:e 10% 50%Pic  90%
avec variabilité .

1
1

. Entrée M{]déle Sortie
—

Y = f(x1, x2)

Distribution de probabilité
Distribution de probabilité

LI,

Figure [11.14 . Méthode de Monte Carlo pour la propagation deal@abilité des entrées aux
résultats de sortig3].
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Les techniques de simulation Monte Carlo sont séids pour simuler des systemes
déterministes avec des parameétres ou des ent@aEmstiques, elle comporte six éléments

essentiel$34] :

(1) définir le probleme en fonction de toutes les \@&ga aléatoires;

(2) quantifier les caractéristiques probabilistes olates les variables aléatoires en
fonction de leurs fonction de densité de probabildu fonction de masse
(probabilité) et les parametres correspondants;

(3) générer les valeurs de ces variables aléatoires;

(4) evaluer le probléme de facon déterministe pour ebamsemble de réalisations de
toutes les variables aléatoires, c’est-a-dire Egxpentation numérique;

(5) extraire de I'information probabiliste de N réatisns;

(6) déterminer la précision et l'efficacité de la siatigin.

Monte Carlo (MC) fournit une méthode directe pausimulation et I'intégration. Parce que
c'est simple et direct, Monte Carlo est facile idiser. Elle est également robuste, car sa

précision ne dépend que de la mesure la plus gresse la complexité du problenss].

MC est également utilisé pour résoudre les probdedr@ptimisation dans la recherche
opérationnelle (ces méthodes d’optimisation sopebges optimisation de simulation). Dans
le contexte de la résolution de problémes dintégrala méthode MC est utilisée pour
simuler des systemes quantiques, ce qui permetrepr@sentation directe de l'effets de
plusieurs corps dans le domaine quantique, au daux incertitude statistique qui peut étre
réduite avec plus de temps de simulation. L'unepdesieres utilisations les plus célebres de
la simulation MC a été par Enrico Fermi en 1930arglil a utilisé une méthode aléatoire
pour calculer les propriétés du neutron récemmeécvuverf39].

La méthode de MC consiste a effectuer un grand nemibé tirages N des variables
aléatoires du probléeme étudié. Pour chaque tirkgdonction d'état est calculée et I'on
denombre les tirages conduisant a la défaillancesykiemeN,., . La probabilit¢ de
defaillance P,.; est alors estimée par le rapport entre le nombreraiges conduisant a la
defaillanceN,.r et le nombre total de tirages N, SGit] :

Ny f
Piey = Ne
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[11.7.1. 1. Simulations Monte Carlo de modeles miamécaniques

La plupart des efforts récents dans la modélisatioprocessus de rupture en traction
des composites UD utilisent des simulations de Eld@rlo de modéles micromécaniques.
Ces modéles représentent explicitement un grandrede fibres (chaque fibre étant divisée
en éléments avec une réalisation de la résistatomhastique de la fibre), et simuler
'accumulation des ruptures de fibre et la redisttion des contraintes avec une charge
progressive ; cette analyse est répétée plusienige dvec une nouvelle réalisation des
résistances des fibres(généralement dérivé d’'usteldition de Weibull ) jusqu’a ce qu'il y

ait un nombre suffisant de résultats pour caraseéta réeponse du matérigid].
Les principaux défis des simulations de Monte Caolot :

) calculer les champs de contraintes au voisinageugdsres de fibres,
(i) effectuer une analyse progressive de défaillancde Monte Carlo pour

l'accumulation de ruptures de fibres.

Parce qu'elle peut représenter efficacement leshiisons de résistance des fibres, la
méthode de Monte Carlo a été I'approche numérigquellis efficace pour simuler les
processus de rupture et d'endommagement des maté@ienposites4l]. Zhou et Wagner
[42] ont dérivé les facteurs de concentration de comiérgpour une interface partiellement
décollée, mais les comportements aléatoires ne mamitnclus. Ismar et Streichgr3] ont
etudié en détail les courbes contrainte-déformagiorappliquant la méthode des éléments
finis de Monte Carlo, tout en négligeant la ruptdes fibres et la concentration en contrainte.
Cheng et al[44] ont considéré l'interface comme un corps élastiparfaitement plastique
avec une faible force de liaison pour étudier Bemsle du processus de défaillance du

composite.

L'organigramme détaillé de la simulation de Mont&r€ est présenté a kgure

111115 . I'analyse par éléments finis est appliquée en étapeg4l].

* Dans la premiere étape, en utilisant la procédweetbh — Raphson, un déplacement
croissant est appliqué pour déterminer les coullbesontrainte — déformation avant le
point critique de défaillance, ou le redémarragéatalyse est effectuée apres chaque
étape de chargement.

» Dans la deuxieme étape, le point critique de défaik et la partie décroissante de la

courbe de traction sont obtenus en activant la odéthie la longueur d’arc. Un critére
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de convergence controlé par le déplacement esséudour controler l'analyse et

environ 20 étapes de chargement sont appliquées.

Attribuer a chaque fibre
une résistance aléatoire

|

L'application du

déplacement initial (o

!

Calcul de 1a contrainte dans la
[: fibre, la matrice et l'interface

Existe-t-il une défaillance
de la fibre ou de la matrice

Oui

et de l'interface?
u=ugt Au
i Elimination de la fibre ou
I’eélément de la matrice
.découpler les nceuds
Non d'interface et appliquer
I'analyse de contact

Non

le composite endommagé 2

Figure Ill.15. L'organigramme de la simulation de Monte Cgtlg
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[11.7.1. 2. Quelques applications de la méthode ddonte Carlo

La méthode de Monte Carlo a été largement utild@&es de nombreux domaines
scientifiques, notamment en génie mécanigiig. Dao et al[46] ont propagé la variabilité
aléatoire de divers ingrédients pour la prédictienla résistance a la compression de bétons
géopolymeres. La déformation en traction et le ggeus de rupture des composites ont été
étudiés par Yuan et gl 7]en utilisant des simulations de Monte Carlo. Guilleot et al [48]
ont utilisé la méthode Monte Carlo pour tenir coepte la fluctuation des propriétés
mécaniques de linterphase aléatoire dans les maxérpolyméres renforcés par des
nanoparticules. Diverses autres analyses d'inggetibnt également été effectuées grace au
solveur numeérique telles que les mécaniques deacodt9], systemes dynamiquésO],

mesure des propriétés mécaniqli€d§ ou des structures composites viscoélastiffuds

[11.7.2. Modélisation genétique (les algorithmes geétiques (AG))

Les algorithmes génétiques sont une version sii@elifle la théorie de I'évolution
darwinienne [53-55]. lIs ont été développés par John Holland (39J®5,60,61] lIs
appartiennent a la famille des algorithmes évotutistes [53,54,57,60] Semblable a
I'évolution naturelle de la vie, les algorithmeséggues ont tendance a faire évoluer un
groupe de solutions initiales mal générées a uarebke de solutions acceptables a travers les
générations successivies|. Cette approche consiste a coder 'ensemble dergdres plutot
gu’a travailler avec les paramétres eux-méfpeés Les algorithmes génétiques fonctionnent
en sélectionnant une population de paramétres @géd les valeurs de « fitness » les plus
elevés (par exemple, les parametres donnant lebeunsi résultats) et en effectuant une
combinaison des opérations de croisement et detiontsur eux pour générer un meilleur

ensemble de paramétres cofies57,61]

Cing composantes sont nécessaires pexedutiond’'un algorithme génétique : la
représentation, l'initialisation, la fonction d’'duation, les opérateurs génétiques et les

parametres genetiquesy|.

[11.7.2.1. La représentation génétique

Les algorithmes génétiques sont dérivés d'une @edystemes biologiques. Dans les
systemes biologiques, I'évolution se fait sur deasmosants organiques utilisés pour coder la
structure des étres vivants. Ces composants ongasisont appelés chromosomes. Un étre

vivant n'est qu'une structure décodée des chromesdma sélection naturelle est le lien entre
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les chromosomes et la performance de leurs stesctdecodées. Dans les algorithmes
génétiques, les variables ou les caractéristigeesonception qui caractérisent un individu
sont représentées dans une liste ordonnée appel@ehromosome)« a string». Chaque
variable de conception correspond a un gene eth&ine de genes correspond a un
chromosome. Un groupe de chromosomes est appelépapelation. Le nombre de
chromosomes dans une population est généralemenpriso entre 30 et 300. Chaque
chromosome est une chaine de codes binaires (ggtrEe)t contenir des sous-chaines.

La qualité d'une chaine est jugée par la fonctifitness » qui est dérivée de la
fonction objective et est utilisée dans les opeénat génétigues successives. Au cours de
chaque procédure itérative (appelée génération)hauvel ensemble de chaines avec des
performances améliorées est généré a l'aide de dp#irateurs (reproduction, croisement et
mutation)[57, 60,61]

[11.7.2.2. L’initialisation

Les algorithmes génétiques fonctionnent avec uemehke de chaines au lieu d’'une
seule chaine. Cet ensemble de chaines est conmaecone population a subi au processus
d’évolution pour produire de nouvelles chainesvittlielles. Pour commencer, la population
initiale est tirée aléatoireme(tthoisies de maniére heuristique ou au hasard). Rangeux
cas, la population initiale doit contenir une grandriété de structures afin de couvrir tout

I'espace du problemé7].

[11.7.2.3. La fonction d'évaluation (fitness)

La fonction d'évaluation est une procédure permettle déterminer I'aptitude de
chaque chromosome dans la population, puisquddesitames génétiques évoluent dans le
sens de I'évolution des chromosomes les plus aptegje la valeur de « fitness » est la seule
information disponible pour I'algorithme, la penfioance est tres sensible aux valeurs de la «
fitness ». Dans le cas de l'optimisation ordindige« fitness » est la valeur de la fonction

objective a optimisei38,57]

[11.7.2.4. Les opérateurs des algorithmes génétigs

Les opérateurs génétiqgues sont des regles detinanstochastiques appliquées a
chaque chromosome au cours de chaque procédugndmton afin de générer une nouvelle
population améliorée a partir de I'ancienne. Urodatgme génétique simple utilise les trois

opérateurs suivants : la reproduction, le croiséraela mutatiori57,58].
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[11.7.2.4.1. La reproduction

C’est aussi ce gu’on appelle le processus de g@eléi8]. La reproduction est un
processus probabiliste pour la sélection de deainels parent de la population sur la base du
mécanisme de la roulette, en utilisant leurs valelg fonction « fitness p38,57], chaque
individu est sélectionné proportionnellement a@acfion « fithess », donc un individu avec

une fonction « fitness » plus élevée aura plushdmce d’étre sélectionig7,59]

Dans un sens plus large, nous avons une séledtarefie qui permet que les chaines
de la nouvelle génération soient plus proches désultats finaux souhaités.

Mathématiquement, cela signifie que la convergelecka population est donnge9].

[11.7.2.4.2. Le croisement

Le croisement décrit 'échange de fragments ergtexahaines binaires a un point de
croisement choisi au hasard. En d'autres termesgd deux nouveaux descendants de deux
parentg38,57]. Apres recombinaison, deux nouvelles chainesfeomiges et insérées dans la
population suivante. En résumé, de nouveaux pdifdshantillonnage sont générés en
recombinant deux chaines parentes. Considérezeles chaines suivantes 000111000 et
111000111. En utilisant un seul point de croisenwmtisi au hasard, la recombinaison se

produit comme suit :

000111000
111000111

Les progénitures suivantes sont produites en éelaandes fragments entre les deux parents
000000111 et 111111000
Cet opérateur garantit aussi la convergence gegalation[57].

111.7.2.4.3. La Mutation

La mutation est la prochaine opération sur les nresble la nouvelle populati¢h8].
Cet opérateur ne représente pas une opératiogueripour les AG59]. La mutation est le
processus de modification aléatoire d’une positienchaine en changeant « 0 » a « 1 » ou
vice versa, avec une faible probabilité. Il prévienperte compléte de matériel génétique par
la reproduction et le croisement en a ce que ldghilité de rechercher une région dans
'espace de probléeme ne soit jamais nulle. La @hbdlté de mutation est généralement

supposee faible (par exemple, entre 0,01 et[671)
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0|101o0[0]|1]|1]0| =———|ol1l0lo]o]1]1]0

l

point de mutation

Figure I11.16. Processus de mutati¢bo].

La diversité de la population peut étre mainterarelg processus de mutation, ce qui pourrait

egalement empécher la convergence préemalggée

[11.7.2.5. Parametres génétiques
Les parametres génétiques sont les entités qunta@eéguler et a améliorer la
performance d'un algorithme génétique. Voici cerdaides parametres qui peuvent

caractériser 'espace génétidoé] :

[11.7.2.5.1 La taille de la population

La taille de la population influe sur l'efficacigt la performance de l'algorithme
géneétique. Une population plus petite ne couvrpai I'ensemble de I'espace problématique,
ce qui se traduirait par de mauvaises performandes.population plus nombreuse couvrirait
plus d’espace et empécherait une convergence préeatvers des solutions locales;
cependant, cela nécessite plus d’évaluations paérgon et peut ralentir le taux de

convergencéb4,57].

[11.7.2.5.2 Le taux de croisement

Le taux de croisement influe sur le taux auquelptecessus de croisement est
appligué. Dans chaque nouvelle population, le nendar chaines qui subissent le processus
de croisement peut étre représenté par une prdBatfibisie (taux de croisement). Un taux
de croisement plus élevé introduit plus rapideniemtnouvelles chaines dans la population;
mais, si le taux est trop élevé, les chaines ddehperformance sont éliminées plus
rapidement que la sélection peut produire des amaélbons. Un faible taux de croisement
peut causer des stagnations en raison du taux ldfexipn plus faible, et des problemes de

convergence peuvent se produbeé|.

[11.7.2.5.3 Le taux de mutation
Le taux de mutation est la probabilité avec laguehaque position de bit de chaque

chaine dans la nouvelle population subit a un gbrent aléatoire aprés le processus de
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sélection. Un faible taux de mutation aide a empéttute position de bit de se coincer a une
seule valeur, tandis qu’'un taux de mutation €lexmédt pésulter une recherche essentiellement
aléatoireg57].

[11.7.2.6. L'organigramme de l'algorithme génétique

Lafigure 111.17. montre un organigramme simplifié d'un algorithmad&ue itératif

Population initiale I
v
Selection |(—
Croisement I
Mutation I
Ewvaluation de la
fonction fitness

critéres d'arrét Non

(convergence)

Meilleure solution

v

Fin

Figure 111.17 . Schéma de l'algorithme génétidG&,54].
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[11.7.2.7. Inconvénients des algorithmes génétiques

L'utilisation d'un algorithme génétique présents ileonvénients:

» |l exige un temps et un effort de calcul relativenienportantg57] ;

* |l n'y a aucune garantie absolue qu'une solutiobalk a été obtenyigs].

e lls nécessitent un grand nombre de calculs, méme fdes problemes de taille
raisonnable ou pour des problémes ou I'évaluadesmfonctions elle-méme nécessite
des calculs massifs8].

* Des problemes de convergence peuvent se produiiepeyvent étre résolus en
résolvant le probleme plusieurs fois avec diffé@enpopulations initiales et en

choisissant la meilleure soluti¢7].

114



Chapitre II1 Modélisation de Endommagement de (interface. .

Références

[1] Liotier, P.-J., Pucci, M. F., & Drapier, 017) Fibre/matrix interface. Biocomposites for
High-Performance Applications, 165-180. doi:10.176288-0-08-100793-8.00006-5

[2] Le Moigne, N., Otazaghine, B., Corn, S., Angellzmussy, H., & Bergeret, A2018)
Characterization of the Fibre Modifications and &lmation of the Functionalization
Molecules. SpringerBriefs in Molecular Science, 708 doi:10.1007/978-3-319-71410-
34

[3] Zhou, Y., Fan, M., & Chen, L2016) Interface and bonding mechanisms of plant fibre
composites: An overview. Composites Part B: Enginge 101, 31-45.
doi:10.1016/j.compositesb.2016.06.055

[4] Krishnan, P(2019) Evaluation and methods of interfacial propertiedilber-reinforced
composites. Mechanical and Physical Testing of @&mmgosites, Fibre-Reinforced
Composites and Hybrid Composites, 343—-385. doilibb978-0-08-102292-4.00018-7

[5] Drzal LT, Rich MJ, Lloyd PF(1983) Adhesion of graphite fibers to epoxy matrices: I.

the role of fiber surface treatment. J Adhes, 3801

[6] Cech, V., Palesch, E., & Lukes, J2013) The glass fiber—polymer matrix
interface/interphase characterized by nanoscalgimgaechniques. Composites Science
and Technology, 83, 22—26. doi:10.1016/j.compshi®@13.04.014

[7] Chen, Z., & Yan, W(2015) A shear-lag model with a cohesive fibre—matrixerface for
analysis of fibre pull-out. Mechanics of Materials,91, 119-135.
doi:10.1016/j.mechmat.2015.07.007

[8] Regazzi A, Corn S, lenny P, Bénézet JC, BergeréP®L6). Reversible and irreversible
changes in physical and mechanical properties efdmposites during hydrothermal
aging. Ind Crops Prod, 84, 358-365

[9] Budiman, B. A., Triawan, F., Adziman, F., & Nurpedio, |. P(2016) Modeling of stress
transfer behavior in fiber-matrix composite undetiah and transverse loadings.
Composite Interfaces, 24(7), 677—690. doi:10.108076440.2017.1262666

[10] Hirn, U., & Schennach, R2017).Fiber-Fiber Bond Formation and Failure: Mechanisms
and Analytical Techniques. In Advances in pulp pager research, 2, 839 - 863.

115




Chapitre II1 Modélisation de Endommagement de (interface. .

[11] Djebbara, B., Abdelkader, H., Antoine, (2014). Delamination Model Using Damage
Mechanics Applied to New Composite for Orthopaedse, International Journal of
Materials Engineering , 4 (3), 103-113. doi: 1@58.ijme.20140403.06.

[12] Rabiee, A., & Ghasemnejad, H2017) Progressive Crushing of Polymer Matrix
Composite Tubular Structures: Review. Open Joush&omposite Materials, 07(01),
14-48. doi:10.4236/0jcm.2017.71002

[13] Graciani, E., Mant, V., Paris, F., & Varna, J(2016) Fiber—matrix debonding
in composite materials. Modeling Damage, Fatigue leailure of Composite Materials,
117-141. doi:10.1016/b978-1-78242-286-0.00007-8

[14] ZAFEIROPOULOQOS, N. E(2008) Engineering the fibre — matrix interface in natur
fibore composites. Properties and Performance otifdhfFibre Composites, 127-162.
doi:10.1533/9781845694593.1.127

[15] Das, O., Kim, N. K., & Bhattacharyya, §2017) The mechanics of biocomposites.
Biomedical Composites, 375-411. doi:10.1016/b9TB00752-5.00017-2

[16] Chegdani, F., Wang, Z., El Mansori, M., & Bukkapanh, S. T. S(2018) Multiscale
tribo-mechanical analysis of natural fiber compasifor manufacturing applications.
Tribology International, 122, 143-150. doi:10.1916boint.2018.02.030

[17] Rodriguez, M., Molina-Aldareguia, J. M., Gonzalé€z, & LLorca, J.(2012) A
methodology to measure the interface shear strdmgtheans of the fiber push-in test.
Composites Science and Technology, 72(15), 1924.193
doi:10.1016/j.compscitech.2012.08.011

[18] Oliver, WC., Pharr, GM 1992) An improved technique for determining hardness and
elastic modulus using load and displacement senspntation experiments. J Mater
Res;7(6):1564-1583.

[19] Safaei, B., Fattahi, A. M., & Chu, F2017) Finite element study on elastic transition in
platelet reinforced composites. Microsystem Techgiels, 24(6), 2663-2671.
doi:10.1007/s00542-017-3651-y

[20] Cox, H. L. (1952) The elasticity and strength of paper and othlerofis materials.
British Journal of Applied Physics, 3(3), 72-79i:10.1088/0508-3443/3/3/302

[21] Kelly, A., Tyson, W.R.(1964) Fiber strengthened materials, in high strengtens.
V.F, Zackay Ed, J. Wiley &Sons, London. 578-602.

116




Chapitre II1 Modélisation de Endommagement de (interface. .

[22] Lilholt, H., & Sgrensen, B. H2017) Interfaces between a fibre and its matrix. IOP
Conference Series: Materials Science and Engirgge2itd, 012030. doi:10.1088/1757-
899x/219/1/012030

[23] Obaid, N., Kortschot, M., & Sain, M(2017) Understanding the Stress Relaxation
Behavior of Polymers Reinforced with Short Eladtibers. Materials, 10(5), 472.
doi:10.3390/mal0050472

[24] Young, R. J(2015) Composite micromechanics. Structural Integrity &naability of
Advanced Composites, 3—23. doi:10.1016/b978-0-0BL38-0.00001-8

[25] Kim, H. G., & Kwac, L. K.(2009) Evaluation of elastic modulus for unidirectionally
aligned short fiber composites. Journal of Mechaln®cience and Technology, 23(1),
54-63. doi:10.1007/s12206-008-0810-1

[26] Nairn, J. A.(1997) On the use of shear-lag methods for analysis refssttransfer

unidirectional composites. Mechanics of Materia, 63-80.

[27] Teklal, F., Djebbar, A., Allaoui, S., Hivet, Ggliff, Y., & Kacimi, B. (2018).A review
of analytical models to describe pull-out behawvidfiber/matrix adhesion. Composite
Structures, 201, 791-815. doi:10.1016/j.compsi20di8.06.091

[28] Zzhandarov, S. F., & Pisanova, E. M996) Two interfacial shear strength calculations
based on the single fiber composite test. Mechaoic€omposite Materials, 31(4),
325-336. doi:10.1007/bf00632619

[29] Migneault, S., Koubaa, A., Erchiqui, F., Chaala, BEnglund, K., & Wolcott, M. P.
(2010). Application of micromechanical models to tensilgerties of wood—plastic
composites. Wood Science and Technology, 45(3-5224. doi:10.1007/s00226-010-
0351-5

[30] Weibull W. (1939) . Theory of the strength of materials. Royal Swsled\ca of Eng Sci
Proc 151, 1-45.

[31] Dominique .F(2004) Endommagements et rupture de matériaux .

[32] Weibull, W.(1951) A Statistical Distribution Function of Wide Appdbility. Journal
of Applied Mechanics, 18, 293-297.

[33] Caflisch, R. E(1998).Monte Carlo and quasi-Monte Carlo methods. Actaniltica, 7,
1-49. doi:10.1017/s0962492900002804

117




Chapitre II1 Modélisation de Endommagement de (interface. .

[34] Probability, Reliability and Statistical Methods iBngineering Design (Haldar,
Mahadevan)(2000) Bautechnik, 77(5), 379—379. doi:10.1002/bate.2Q0G0

[35] Zio, E. (2013). The Monte Carlo Simulation Method for System Rality and Risk
Analysis. Springer Series in Reliability Engineeriaoi:10.1007/978-1-4471-4588-2

[36] Rubinstein, R. Y., & Kroese, D. R2016). Simulation and the Monte Carlo Method.
Wiley Series in Probability and Statistics. doiZl@2/9781118631980

[37] Kalos, M. H., & Whitlock, P. A. (2008). Monte Carlo Methods.
doi:10.1002/9783527626212

[38] Le, L. M., Ly, H.-B., Pham, B. T., Le, V. M., Phaf, A., Nguyen, D.-H., ... Le, T.-T.
(2019) Hybrid Artificial Intelligence Approaches for Prieting Buckling Damage of
Steel Columns Under Axial Compression. Materials,2(10), 1670.
doi:10.3390/mal12101670

[39] Raychaudhuri, S.(2008) Introduction to Monte Carlo simulation. 2008 Winte
Simulation Conference. doi:10.1109/wsc.2008.4736059

[40] Pimenta, S.(2015) Fibre failure modelling. Numerical Modelling of ikae in
Advanced Composite Materials, 193-224. doi:10.18463-0-08-100332-9.00008-6

[41] Liu, P. F., & Zheng, J. Y(2006) A Monte Carlo finite element simulation of damage
and failure in SIC/Ti—Al composites. Materials Swe and Engineering: A, 425(1-2),
260-267. doi:10.1016/j.msea.2006.03.053

[42] Zhou, X.-F., & Wagner, H. D{1999) Stress concentrations caused by fiber failure in
two-dimensional composites. Composites ScienceTauthnology, 59(7), 1063-1071.
doi:10.1016/s0266-3538(98)00145-6

[43] Ismar, H., & Streicher, K1999) Modelling and simulation of the mechanical bebavi
of ceramic matrix composites as shown by the exanapl SiC/SIiC. Computational
Materials Science, 16(1-4), 17-24. doi:10.1016/369256(99)00041-5

[44] Cheng, T., Qiao, R., & Xia, Y2004) A Monte Carlo simulation of damage and failure
process with crack saturation for unidirectionddefi reinforced ceramic composites.
Composites Science and Technology, 64(13-14), 222530-
doi:10.1016/j.compscitech.2004.04.001

118



Chapitre II1 Modélisation de Endommagement de (interface. .

[45] Soize, C.(2017) Uncertainty Quantification. Interdisciplinary Apgd Mathematics.
doi:10.1007/978-3-319-54339-0

[46] Dao, D., Ly, H.-B., Trinh, S., Le, T.-T., & Pham, B019) Artificial Intelligence
Approaches for Prediction of Compressive Strength Geopolymer Concrete.
Materials, 12(6), 983. doi:10.3390/mal12060983

[47] Yuan, J., Xia, Y., & Yang, B(1994) A note on the Monte Carlo simulation of the temsil
deformation and failure process of unidirectionanposites. Composites Science and
Technology, 52(2), 197—204. doi:10.1016/0266-35310205-4

[48] Le, T. T., Guilleminot, J., & Soize, C2016) Stochastic continuum modeling of random
interphases from atomistic simulations. Applicatiom a polymer nanocomposite.
Computer Methods in Applied Mechanics and Engimggri 303, 430-449.
doi:10.1016/j.cma.2015.10.006

[49] Rey, V., Krumscheid, S., & Nobile, F2019) Quantifying uncertainties in contact
mechanics of rough surfaces using the multilevehtdoCarlo method. International
Journal of Engineering Science, 138, 50—-64. ddl06/j.ijjengsci.2019.02.003

[50] Yang, C., & Kumar, M.(2018) On the effectiveness of Monte Carlo for initial
uncertainty forecasting in nonlinear dynamical egst. Automatica, 87, 301-309.
doi:10.1016/j.automatica.2017.09.025

[51] Motra, H. B., Hildebrand, J., & Wuttke, K2016) The Monte Carlo Method for
evaluating measurement uncertainty: Application d@termining the properties of
materials. Probabilistic Engineering Mechanics, 45, 220-228.
doi:10.1016/j.probengmech.2016.04.005

[52] Capillon, R., Desceliers, C., & Soize, €2016). Uncertainty quantification in
computational linear structural dynamics for vidasgc composite structures.
Computer Methods in Applied Mechanics and Engimegri 305, 154-172.
doi:10.1016/j.cma.2016.03.012

[53] Aguilar-Rivera, R., Valenzuela-Rendén, M., & Rapréz-Ortiz, J. J(2015) Genetic
algorithms and Darwinian approaches in financiapligptions: A survey. Expert
Systems with Applications, 42(21), 7684—7697. dnilD16/j.eswa.2015.06.001

[54] Reddaf, A., Djerfaf, F., Ferroudji, K., Boudjerdd,, Hamdi-Cheérif, K., & Bouchachi, I.

(2018) Modeling of electromagnetic behavior of composhia layers using genetic

119




Chapitre II1 Modélisation de Endommagement de (interface. .

algorithm.  Mathematics and Computers in  Simulation1l67, 281-
295. doi:10.1016/].matcom.2018.12.011

[55] Yang, X.-S. (2013) Optimization and Metaheuristic Algorithms in Enggming.
Metaheuristics in  Water, Geotechnical and Transpdingineering, 1—
23. d0i:10.1016/b978-0-12-398296-4.00001-5

[56] Marghany, M.(2019) Principles of genetic algorithm. Synthetic ApegtiRadar Imaging
Mechanism for Oil Spills, 169-185. doi:10.1016/b9¥&2-818111-9.00010-0

[57] Masoum, M. A. S., & Fuchs, E.. F2015) Optimal Placement and Sizing of Shunt
Capacitor Banks in the Presence of Harmonics. PQuelity in Power Systems and
Electrical Machines, 887-959. doi:10.1016/b978-6802782-2.00010-5

[58] Arora, J. S(2012) Genetic Algorithms for Optimum Design. Introdwetito Optimum
Design, 643-655. doi:10.1016/b978-0-12-381375-61600

[59] Meyer-Baese, A., & Schmid, (2014) Genetic Algorithms. Pattern Recognition and
Signal Analysis in Medical Imaging, 135-149. doill@6/b978-0-12-409545-
8.00005-4

[60] Nguyen, H.-L., Le, T.-H., Pham, C.-T., Le, T.-Hp, L. S., Le, V. M., ... Ly, H.-B.
(2019) Development of Hybrid Artificial Intelligence Appaches and a Support Vector
Machine Algorithm for Predicting the Marshall Paeters of Stone Matrix Asphalt.
Applied Sciences, 9(15), 3172. doi:10.3390/app91331

[61] Rozinajova, V., Ezzeddine, A. B., Loderer, M., bhel., Magyar, R., & Vrablecova, P.
(2018) Computational Intelligence in Smart Grid Envireemh Computational
Intelligence for Multimedia Big Data on the CloudthvEngineering Applications, 23—
59. do0i:10.1016/b978-0-12-813314-9.00002-5

120



Chapitre |V

Résultats
et

discussion



Chapitre IV Reésultats et Discussion .

V. 1. Introduction

Peu d’études ont décrit I'effet du rapport de delie sur 'endommagement de
l'interface Fibre/Matrice d’un matériau biocompesédt bionanocomposite ; A cet effet, nous
avons mis en ceuvre un modele mathématique quseutilila fois un modéle analytique de
transfert de charge (Modéle de Cox) et une apprstatiestique d’endommagement (Weibull)
dans une fonction objective d’'un algorithme géngigour prédire I'effet de teneur en
cellulose sur 'endommagement de l'interface fibwatrice sur : les matériaux biocomposites
(Coton-Polypropylene, Jute-Polypropyléne, Lin- BPobpyléne, Ramie-Polypropyléne et
Aramid- Polypropyléne) .

Puis nous avons changé les matériaux biocomposfias des matériaux
bionanocomposites (graphite/époxyde) et appliggenéme modéle génétique pour évaluer
lendommagement par cisaillement de [I"interfacéibre-matrice du matériau

bionanocompositdRamie/graphite-époxyde.
IV.2 Les modéles analytiques de simulation
IV.2.1. Endommagement de l'interface

Le maitre Chaboche (1988) considére un solide endig@é dans lequel un élément de
volume fini d’'une entaille suffisamment grande papport aux hétérogéneéités est défini

comme suifl]:

Figure .IV. 1. Elément endommadé].
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» S:aire de volume élémentaire représentatif reparésa norme,
* Se:lazone de résistance effective.
Si (59 et Sp:aire endommagée
Sp =S-Se
La mesure mécanique de 'endommagement local paoraa la directiom est alors donné
par :
D=S,/S
D’ou

e SiD = 0: le matériau se trouve dans un état vierge ovemoilommageé ;

 SiD=1:TIélément de volume est rompu en deux partiesrskd plan normat ;

e Si0< D< 1: D caractérise I'état d’'endommagement défini, le corgooent
élastique macroscopique du matériau endommagéépeutalculé en fonction de
par I'intermédiaire de la rigidité.

IV.2.2. Le Modele probabiliste de Weibull

Lorsque la contrainte est uniforme, 'endommagenaenta matrice, est donné par la
formule (1) de Weibull[2]:

Verr [or1™
Dm=1—exp{—%a—£ } 1)
Avec :

or:la contrinte appliquée.

Vesr: volume de la matrice

m et g, : Parametres de Weibull
V,: Volume initiale de la matrice

La fibre est supposée étre un composant d’'un erisasiebmaillons ayant chacun leur
propre résistance a la rupture. La fracture seytdorsque le maillon le plus faible se

rompt. Cette rupture peut étre décrite par unsitoilaire a celle de la matri¢a].

of ™
D =1—exp{—As * Legui * [ m‘“‘] (2)

Uof

Avec :

123




Chapitre IV Reésultats et Discussion .

af .

‘max: La contrainte maximale appliquée ala fibre;

0os: La contrainte initiale appliquée ala fibre;

Legui: Longueur des fibre al’'equilibre
Ap =1 % a?
m, f: Paramétres de weibull

Les parametres défkibull sont déterminés par Sébastien GRANGE et Jean-BRENSIER

dans leur travail effectué en 2008.
IV.2.3. Modélisation du cisaillement de l'interface

Pour un volume élémentaire représentatif, de nomxbreodeles analytiques ont été
proposeés. L'une une des premiéres solutions cell€ak[5], donne la forme de la contrainte

de cisaillement le long de la longueur de la foas la forme :

2Gm ri) 1 /2 (3)

Efrf2 ln( :

Efae 2Gm

- th
E fr}? ln(;)

T =

Avec :

G,, : Module de cisaillement de la matrice;
¢: Déformation;
a: Rayon de la fibre;

r : Distance entre les fibres;

E; : Module de Young de la fibre;
7 : Contrainte de cisaillement de l'interface.

r¢ . La distance entre la fibre et la matrice
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IV.3. Partie 1: Etude del'endommagement de l'interface des matériaux biocoposites :

IV.3.1. Les caractéristiques des matériaux étudiés
IV.3.1.1. Les Fibres

Nous présenterons dans le tableau IV.1 la tenaucefulose de certaines fibres

naturelles et dans le tableau IV.2 les propriétésaniques des fibres font I'objet de cette

étude.
coton Jute lin ramie Sisal
Cellulose (%) 82.5 64.4 64.1 68.6 65.8
hémicellulose(% 5.7 12.0 16.7 13.1 12.0
pectine(%) 5.7 0.2 1.8 19 0.8
lignine(%) / 11.8 2.0 0.6 9.9
cire(%) 0.6 0.5 15 0.3 0.3
Eau (%) 10.0 10.0 10.0 10.0 10.0
Tableau 1V.1. Composition chimique des fibres végétde40].
Fibres Densité | Allongement a| Résistance a la Module de
(g/cm3) | la rupture (%) traction (MPa) Young (GPa) Réf
Coton 1.5-1.6 7.0-8.0 0.2-0.8 5.5-12.6 | [9-11]
Jute 1.3 15-1.8 0.4-0.8 10-30 [9]
Lin 1.5 2.7-3.2 0.3-1.1 12-85 [9,11]
Ramie 1.5 1.2-3.8 0.4-1 61-128 [11]
Sisal 1.45 3.0-7.0 0.4-0.6 9-22 [11]

Tableau.IV.2. Propriétés physiques et mécaniques des fibresaléget

IV.3.1.2. La matrice de polypropyléne

Le polypropylene (PP), également appptdypropénede formule chimique (-CH
CH(CHg)-)n

intéressantes avec un prix relativement bas. Wgmrisation Ziegler Natta ou la catalyse

est un polymereayant des propriétés physico-chimiques mécaniques
métallocene des monomeres de propyléne sont ldsodexd obtention du PP. Il possede
différents arrangements préférentiels en fonctienladposition du groupe méthyle (GH
Cette propriété est appelée tacticité. Il existestypes de polypropyléne selon leurs tacticités
Figure .IV. 2.[12].
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v' Le polypropyléne isotactique (iPP) est pdus répandu. Le groupe méthyle est
positionné spatialement toujours du méme coté.

v' La deuxiéme forme est le polypropyléne syndiotagtidsPP), qui a degroupes
méthyles arrangés de facon alternative de paraatrd de I'axe de la chaine.

v' Le troisiéme type de tacticité est I'atacticité@s groupes méthyles sont aléatoirement

répartis sur la longueur de la chaine principale.

Le polypropylene (PP) est un polymeére thermoplastigrgement utilisé dans l'industrie de
'emballage et de I'étiquetage. Le polypropyléné ws composant vétal de lindustrie
d’automobile [13-16] et méme utilisé dans les billets de banque, il mdiuste et
exceptionnellement résistant & de nombreux solvamtaiques, bases et acidé®-27. Le
(PP) a été utilisé comme matrice en raison deneptoreuses propriétés attrayantes, telles
gue son faible poids, son faible colt, son exctdldempérature de distorsion thermique
(supérieure & 10fC) et sa recyclabilitél7,18]. La surface du polypropyléne est glissante et
a une tres faible énergie, ce qui signifie que @alireux adhésifs ne formeront pas des joints
adéquats. Pour réaliser un assemblage en polygropyldes méthodes de soudage sont
souvent utilisée$20]. La densité de polypropyléne est d'environ Q@@n’) [12]. Le PP
devient un plastique de base avec la plus faiblesitle Contrairement au polyéthyléne, les
régions cristallines et amorphes ne different @geldement en densité0-24]. Les propriétés

meécaniques du polypropyléne sont présentées daatsdeu.IV.3.

—[CH,—CHI(CH-)]— H H H
R R
e N L P

| C° | C° |

H | H | H

CH;  CH,

H H H
[ B o]
P S B C-.
> e
H | H | H
CH, H

H H H

| ]II | ‘Cl‘H.l |

C C C
e R i

| CT | CT
H | H | CH,
CH;, H -

Figure .IV. 2. Structure typique du polypropylen&2?].
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Densité Resistance a la Module de Allongement
: . 0
Matrice (g/cnT) traction (MPa) Young (GPa) (%)

Polypropyléne | 0.899-0.920 26-41.4 1.3-1.8 15-700

Tableau. IV.3. Propriétés mécaniques du polypropylgite24].

IV.3.2. La simulation numérique par AG

IV.3.2.1. Développement de notre algorithme génétig

Nous avons étudié linfluence de la teneur en tmski de chaque fibre sur
'endommagement l'interface fibre-matrice des matér étudiés (Coton-Polypropyléne,
Jute-Polypropyléne, Lin- Polypropyléne, Ramie-Paobpyléne et Aramid- Polypropyléne).
Notre contribution consiste a croiser entre lesoemiagements de la matrice et de la fibre
définis par le modele Weibull pour générer I'endomgement a l'interface. L'approche
génétique est essentiellement basée sur le modabatpliste de Weibull et notre fonction
objective est définie par le modéle de Cfix. 8]. Notre algorithme générera aléatoirement
une population initiale de 200 individu8], ensuite, nous améliorons chaque population
initiale par un ensemble d’opérateurs génétiquéke¢son, croisement et mutation) et dans
chaque cas, nous utilisons le module Young de @hdigre donné par le tableav.2. Les
endommagements de l'interface sont déterminés guehigéération par le croisement entre les
endommagements de la matrigm et les endommagements de la fibfe La population est
constituée de géenes chromosomiques représentanaiedbles suivantes : la contrainte de
traction (105 et 125 N / m?), le module de Youmgmnlodule de cisaillement de la matrice, le
diamétre de la fibre et la demi-distance R. L'éatiin de chaque génération est effectuée par
une fonction objective dérivé du modele de Cox, qoomprend toutes les
variables définies au début de [lalgorithme (petgs mécaniques de
chaque composant du composite, la distance Rrayt). Pour exploiter les contraintes de
traction maximales et voir le progrés de notre dilgme génétique, la sélection utilisée est de
type roulette et avec une valeur de mutation sélanée égale a 0,34. Les calculs ont été
effectués par les valeurs d’itération optimalesitges des endommagements a l'interface, ce

qui a permis I'optimisation des résultats de natalele géenétiquéVoir la Figure .IV. 3.)
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Valeur initiale
Npop: 200
Genemax 100
Am:m*a’

A 4

Génération aléatoire de la population initiale

Nombre de Npop individuels

Choisir E pour

-Fibres cellulosiques P

-Fibre d’Aramide

(6 ,Gm Ef ,a ,Bn ,E, R,6,7, Ay) Equ: 1,2 and 3

Choix des individus: Fonction Objective

\ 4
Sélection des individus

A 2
Croisement Dm et O

A\ 4

Mutation (P=0, 34)

v

Construction de nouvelle génération

l Non

Genemax

Oui

Fin

Figure .IV. 3. L'organigramme de l'algorithme génétique.
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IV.3.3. Les résultats de simulation

Pour affirmer notre approche, un calcule a étés&asur quatre types de matériaux
biocomposites Coton/PP , Jute/PP, lin /PP, Ramie /PP, et un matériau composite
Aramide/PP.

Nous avons examiné la résistance des matériaukgpglication de différentes contraintes
mécaniques: ¢ = 105 N / nf et ¢=125N/nf et voir I'influence

de teneur en cellulose de chaque fibre sur 'endagament de I'interface Fibre/ Matrice

IV.3.3. 1. Aramide /PP

Les figures montrent que I'endommagement “D” ldeterface commence au niveau
de 0,31 pour une contrainte mécanique = 105 N / nf, quand la contrainte augmente

jusqu'as =125 N/ nf 'endommagement augmente jusqu'a une valeur ma&ide0 ,55

» On remarque la présence d’'une symétrie de 'endagement de linterface, dense

au milieu et faible aux extrémités.
IV.3.3. 2. Ramie /PP

Les figures montrent que I'endommagement “D” ldeterface commence au niveau
de 0,28 pour une contrainte mécaniqae= 105 N / nf , quand la contrainte augmente

jusqu'ae =125 N / nf 'endommagement augmente jusqu'a une valeur magided ,42

» Onremarque la présence d’'une symétrie de I'endagemant de l'interface, dense au

milieu et faible aux extrémités.

IV.3.3. 3. Jute /PP

Les figures montrent que I'endommagement “D” ldeterface commence au niveau
de 0,22 pour une contrainte mécaniqae= 105 N / nf, quand la contrainte augmente

jusqu'ae = 125N / nf 'endommagement augmente jusqu'a une valeur méeides ,32

» On remarque la présence d’'une symétrie de I'endagement de linterface, dense

au milieu et faible aux extrémités.
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IV.3.3. 4. Lin /PP

Les figures montrent que 'endommagement "D’ ldeterface commence au niveau
de 0,15 pour une contrainte mécaniqee= 105 N / nf , quand la contrainte augmente
jusqu'as = 125N / nf 'endommagement augmente jusqu'a une valeur méeided) ,25

» On remarque la présence d’'une symétrie de I'endagement de l'interface, dense

au milieu et faible aux extrémités.
IV.3.3. 5. Coton /PP

Les figures montrent que I'endommagement “D” ldeterface commence au niveau
de 0,05 pour une contrainte mécaniqae= 105 N / nf, quand la contrainte augmente

jusqu'a ¢ = 125N / nf’endommagement augmente jusqu'a une valeur magidetl ,12

» On remarque la présence d’'une symétrie de 'endagement de linterface, dense

au milieu et faible aux extrémités.
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Figure .IV. 4. Les endommagements de l'interface de AramideypiRrapbylene.
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IV.4.Partie 2:Etude de [I'endommagement de [linterface d'un matériau

bionanocomposite Ramie/graphite- époxyde

L'objectif de cette partie est de montrer I'effes chanoparticules sur la résistance de
I'interfacefibre-matrice des matériaux bio-nanocompositestitoiésde la fibre Ramie et de la
matricegraphite-époxyde. Les propriétés mécaniques de filerramie sont déja indiquées
dans lgableau 1V.02.

I\V.4.1. Matrice graphite / époxyde
IV.4.1. 1.L’époxyde

Les matériaux composites a matrice époxy sont de @h plus utilisés en raison de
leurs grandes propriétés spécifigyes-29]. La résine époxy appartient a la famille des
polyméres thermodurcissables, qui se compose dalma@ne covalente tridimensionnelle
d’'unités moléculaires répétitivg30]. Cette réaction est déclenchée par les durcisstyrar
la température. Les résines époxydes sont compabérs partie époxy et d’'une partie
durcissant. Cette derniere contient des extrérpi@sant étre ajoutées aux cycles epoxy de la
résine au cours du traitement ou a des fonctioragytiggues qui éliminent la copolymérisation

du systeme époxy voire fegure .IV. 9.[31,32]

Sous l'action de la température, ces résines omrgeun comportement solide, les
chaines macromoléculaires étant reliées entre phesdes liaisons de réticulation. A des

températures plus élevées, ils se dégradent sadeefG2].

O

/
CHE—\CH—R

Figure .IV. 9. Chaines époxjs3,34].

Le rble principal d'une résine époxy est de tramesflies contraintes mécaniques aux
fibres et de protéger la structure de I'environnenestérieur. L'époxy présente une certaine
déeformabilité et une bonne compatibilité avec lbsek[33]. Ces caractéristiques essentielles

sont résumées danstibleau.lV.4.
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Matrices Densité Resistance a Ig Module Allongement (%)
(g/cn?) traction (MPa) D'élasticité (GPa)
Epoxy 1.2-1.4 50-110 2.5-5 2-5

Tableau.lV.4. Caractéristiques mécaniques de la matrice d\g¢fii 35].

IV.4.1. 2.Le Graphite

Les nanoparticules de graphite sont une sorte d@mmatériaux de carbone de
dimension zérg36]. Le graphite a une structure 3d d’atomes de carlgonhybridatiorspz
avec des liaisons covalentg¥’]. Le graphite est constitué de plans parallelegrdphene
sous forme de nid d’abeilleBes atomes de carbone sont empilés successivemeares
(ABAB. . .), et sont liés entreux par des liaisons de Van Der Waals. Sa structure
cristallographique est hexagonaenple. La distancenter-feuillets est de .335A°, c’est la
structure la plus stable a température ambiantea giression atmosphériquéss].
Une autre structure également bien connue de deapést la structure rhomboédrique
faiblement métastable. Elle differe de la précéelgrdr I'ordre d’empilement des plans de
graphites ABCABC. . . . Cette structure a les mépasmmetres que la précédente, mais
avec le parametre ¢ qui correspond a trois fodigeance inter-graphénes (c = 18)138].
Dans les deux cas, chaque atome de carbone @strbés carbones voisins avec un angle de
120°[37].

lisizons covalente

atomes dz catbon

laizons Van dar =

:
SR | : !
L[]
waals " .y !
-
L]
i

Figure .IV. 10. Structure du graphitg8].
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Hui et al. [39] et Jing et al[40] ont mené des recherches sur le graphite pour
déterminer l'influence de la taille des particudess la conductivité électrique des matériaux
composites. Les résultats ont montré qu'une augtientde la taille des particules de

graphite pourrait augmenter la conductivité du cosie.

Les nanocomposites composeés de la matrice époeyderce par les nano particules
de graphite ont été fabriqués par méthode dirgetiesonication, par mélange au cisaillement
et par une combinaison des méthodes de sonicatide enélange par cisaillement. Parmi
ceux-ci, la combinaison de sonication et de mélgrayecisaillement a donné les meilleurs
résultats en termes de module d'élasticité et sistadce a la traction, tandis que le mélange
direct a donné les résultats les plus faibles paouies les techniques de traitemddans
cette étude, nous avonsilisé les résultats expérimentaux sur des nanposites graphite
époxytrouvés par Yasmine et @5] pour valider notre approche génétidtigure IV.11.

4.5

o
B,
=

-

B

2
T

Module de Young E(GPa)

4
o

Epoxy pure
Directe
Sonication
Cisaillement
Combinaison

Figure IV.11. Variation du module d'élasticité de nanocompogjtaphite-époxypour

différentes techniques de traitement.
IV.4.2. Développement de I'algorithme génétique

L'objectif de cette partie est d'appliquer le mémedele génétique de la partie 1 et
dévaluer 'endommagement de I"interface fibre-neatrd’'un matériau bionanocomposite
Ramie/ graphite-époxydePour cela, nous avons choisi d'utiliser une optitios génétique

en utilisant les ensembles de résultats de YasE#®9 GPd25], et un ensemble d'outils
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mathématiques et analytiques définies par le madiel€ox et de théoreme de la probabilité
de Weibull. L'évaluation de chaque génération #etwiée par une fonction objective basée
sur le modele de Cox, qui comprend toutes les bimsadéfinies au début de l'algorithme

(propriétés mécaniques de chaque composant du siteyde module d'Young, etc.),
IV.4.3 Les résultats de simulation
IV.4. 3.1 Ramie /graphite-époxyde

Les figures montrent que I'endommagement “D” ldeterface commence au niveau
de 0,05 pour une contrainte mécaniqae= 105 N / nf, quand la contrainte augmente

jusqu'a ¢ = 125N / nf, 'endommagement augmente jusqu'a une valeur magided ,08

» On remarque la présence d’'une symétrie de 'endagement de linterface, dense

au milieu et faible aux extrémités.
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Figure .IV. 12. Les endommagements de l'interface de Ramie / Gepphbxyde.
IV.5. Discussion des résultats

v Les résultats de notre approche génétigue morgrenta concentration des variables
aléatoires qui représente 'endommagement de ifate dense au milieu de la fibre
par rapport aux deux extrémités; c’est déja cordipar Cox.

v' Ces endommagements diminuent progressivement Brgsgteneur en cellulose de

chaque fibre augmente, ou la méme matrice a digdatipour les cinq fibres.
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v' Les nano particules de graphite ont amélioré Iditgude la matrice époxyde et par
conséquent, l'interface fibre-matrice du bionanopogite Ramie/graphite-époxyde a
été la plus résistante par rapport aux autresfates malgré qu’on ait utilisé la fibre

la plus pauvre au cellulose.
IV.6. Conclusion

Les résultats de notre modélisation génétique cuoefit que le niveau de
l'endommagement est lié aux contraintes mécaniqmiiquées sur les cing matériaux
etudiés: Coton-Polypropyléne, Jute-Polypropyléne,Rolypropylene, Ramie-Polypropylene
et Aramide-Polypropyléne. Notre modélisation généi indique que le taux de cellulose
dans chaque fibre a une influence significative laulégradation progressive de l'interface.
Les résultats montre que le niveau de dégradatenimterface de composite Aramide-
Polypropyléne est supérieur a celui des autres riaake biocomposites et que
'endommagement de l'interface coton-polypropyl@8®5 % de cellulose) est trés faibles par
rapport aux d'autres biocomposites. On peut dorecglie le modele a correctement pris en
compte le phénoméne de dégradation d'un compositkrectionnel et biocomposite, nos
calculs coincidents parfaitement avec les conahgstAntoine et al [26] qui ont montré que
le taux de cellulose dans chaque fibre participanaélioration des propriétés mécaniques des
matériaux biocomposites. Les nano particules dephige@ ont participé activement a
I'amélioration de linterface fibre-matrice des maaux bionanocomposites, ce qui montre
gue les bionanocomposites sont plus résistant @ plerformants que les matériaux

biocomposites.
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Conclusion générale

Le domaine de développement des nouveaux matéc@amposites pour les grandes
applications industrielles est en croissance castircette croissance a enregistré un taux
annuel moyen d’environ de 8%. La compétitivité deatériaux composites est due
principalement a leur Iégéreté, leur résistancguet ses matériaux s’ouvrent a de nouveaux
challenges (les matériaux composites a mémoirermeef développés par La Nasa, lorsqu’ils
activaient par la chaleur, I'effet mémoire de leusture du polymére entre en action et lui
permet de retrouver sa forme initiale et de corrlgeméme ses défauts), mais le probleme
de recyclage reste toujours posé. Le défi actuaedeprésenter des matériaux composites qui
se conforment aux exigences environnementales.

L'objectif de cette étude est de modéliser I'endagement de l'interface fibre-
matrice par une simulation génétique, et ceci eemte des modeles analytiques caractérisant
cet endommagement, afin de proposer aux expérateems de nouveaux matériaux
biocomposites et bionanocomposites résistants, rdéget qui se conformes aux
réglementations environnementales.

Peu d’études ont décrit I'effet du pourcentage ellulose sur 'endommagement de
l'interface fibre-matrice d’'un matériau biocompesét bionanocomposite. Notre contribution
est de fournir un modele analytique basé sur upeoape génétique pour prédire I'effet de
teneur en cellulose de fibre et les nanoparticadesgraphites sur 'endommagement de
I'interface des biocomposites et bionanocompositeas rappelons que les matériaux étudiés
sont (Coton-Polypropyléne, Jute-Polypropyléne, LBRolypropylene, Ramie-Polypropyléne,
Aramid- Polypropylene et Ramie/Graphite-époxyde)s résultats montrent que le niveau de
l'endommagement de l'interface est lié a la tenemircellulose de chaque fibre pour les
biocomposites, et que cet endommagement de lauerfde composite Aramide-
Polypropyléne est supérieur a celui des autres riaat® biocomposites et que
'endommagement de l'interface coton-polypropylé825 % de cellulose) est tres faible par

rapport aux autres biocomposites.

Les nano particules de graphite ont participé aatent a 'amélioration de I'interface
fibre-matrice des matériaux bionanocomposites raraphite-époxyde, et que le niveau
d’endommagement de cette interface est reste tmujewplus faible comparant avec celui du
biocomposite coton-polypropyléne, ce qui montre deg bionanocomposites sont plus

résistant et plus performants que les matériausobnposites.
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On peut donc dire que le modele a correctementgricompte le phénoméne de
dégradation d’'un biocomposite unidirectionnel ebnlinocomposite et que nos calculs
coincident parfaitement avec les conclusions d’A&tet al. qui ont déterminé que les fibres
végeétales participent a I'amélioration des progs@nécaniques des matériaux biocomposites

et bionanocomposites.

Nos perspectives s’ouvrent sur I'étude des nouveaai€riaux bionanocomposites
basés principalement sur les nanotubes de carlialiere matrice biopolymere sous I'effet
de la température pour voir la résistance de Fiate fibre-matrice et de la comparer avec

nos résultats trouvés précédemment.
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«Investigation et modélisation de 'endommagemeinirface des bio-nanocomposites»

Résumé :
La technologie moderne nécessite de plus en plgscdeactéristiques mécaniques séveres. De nouvelles
perspectives sont apparues avec l'apparition dédrimax bio-composites dont le domaine d'utilisatite cesse
de s’élargir pour répondre & un certain nombreridéres. Néanmoins, certains aspects de leur cdepent

mécanique sont encore mal compris. Dans ce contarigs avons investigué en utilisant une modétisati

=

génétique basée sur des modeles probabilistes effet 'de la teneur en cellulose de chaque fibre s
'endommagement d’'un matériau bionanocomposite s Kesultats obtenus ont montré que les valeurs ]:
'endommagement de l'interface fibre-matrice degémaux bionanocomposites diminués avec I'augntemta
de taux de cellulose dans chaque fibre et ces nsatmnt faibles en comparant avec les endommagsrdant
le matériau composite. Nos calculs coincident [terfeent avec les données expérimentales d’Antdirae gui
ont montré que les fibres cellulosiques sont des Ibenforts pour un matériau composite.

Mots clés:Endommagement , interface, Cellulose, algorithémégique, bionanocomposites.

« Investigation and modeling of the interface danmeagf bio-nanocomposites »
Abstract :
Modern technology increasingly requires severe meiclal characteristics. New perspectives have ezderg|
with the advent of bio-composite materials whose fibld of use continues to expand to answer a reurnb
criteria. Nevertheless, some aspects of their mécabbehavior are still unclear. In this contexg investigated
using genetic modeling based on probabilistic nodleé effect of the cellulose content of each fiberthe
damage of a bionanocomposite material. Our resbit@ined showed that the damage values of the-ffitadrix
interface of the bionanocomposite materials deeckagth the increase of cellulose content in efftdr and
these values are low comparing with the damag#seiromposite material. Our calculations coincidefqrtly
with the experimental data of Antoine et al. whiedve shown that cellulosic fibers are good reirgarents for
a composite material.

Key words : Damage, interface, Cellulose, genetic algorithranahocomposites.




