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Résumé

Le but de ce travail est ’influence de I’ajout de nanotubes de carbone multiparois (NTCM) dans 1’aluminium.
Plusieurs techniques ont été utilisées. L’investigation par la calorimétrie différentielle a balayage pour la détermination des
séquences de précipitation montrent que le réle des NTCM ne devient perceptible qu’au-dela de la température T=430°C.
Donc, a basse température, leur contribution est réduite a une impureté incontrélable dans I’aluminium. La
thermogravimétrie diminue sur un large domaine de température. La spectroscopie Raman confirme 1’augmentation des
défauts. Nos résultats sont en accord avec ceux de la littérature. Notre étude confirme I’impact de la concentration des
NTCM sur les caractéristiques physico-chimique du nanocomposite Al - NTCM.

Mots clés : Aluminium, NTCM, Tl hermogravimétrie, Raman, Calorimétrie, Nanocomposite.

Abstract

The purpose of this work is the influence of the addition of multiwall carbon nanotubes (NCTM) in aluminum. Several
techniques have been used. The investigation by the differential scanning calorimetry for the determination of precipitation
sequences show that the role of NTCM becomes perceptible only above the temperature T = 430 ° C. Therefore, at low
temperature, their contribution is reduced to uncontrollable impurity in aluminum. Thermogravimetry decreases over a
wide temperature range. Raman spectroscopy confirms the increase of defects. Our results are in agreement with those of
literature. Our study confirms the impact of the concentration of NCTM on physicochemical characteristics of
nanocomposite Al - NCTM.
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I ntroduction:

L’objectif de ce travail est 1’étude d’un
nanocomposite a base d’aluminium contenant 1%
de nanotubes de carbone multiparois. Le choix de
I’aluminium est li¢ a son abondance et sa présence
dans la vie de tous les jours et surtout dans
I’industrie du transport. Différentes études ont été
réalisées par plusieurs équipes de part le monde.
Dans les différents travaux [1], I’addition de NTC
dans 1’aluminium augmente le coefficient
d’amortissement, renforce les propriétés
mécaniques telles que la microdureté, la résistance
a la traction, la limite élastique et diminue le
coefficient de dilatation thermique. Les utilisations
de composites a matrice métallique dans le domaine
spatiale exigent des propriétés particulieres, un
faible coefficient de dilatation thermique, une
bonne conductivité électrique et thermique. Les
nanotubes de carbone répondent a ces besoins [2].
Plusieurs travaux ont montré que leur intégration
dans une matrice d’aluminium améliorent nettement
les propriétés dilatométriques, thermiques et
électriques, sachant que les NTC ont un CTE=0 et
des conductivités thermiques et électriques élevées
[3,4].

D’aprés [5], le nanocomposite Al-NTC
présente une résistance a la rupture en traction
comparable a celle de I’aluminium pur, mais celle-
ci ne se dégrade pas avec le -chauffage
contrairement a celle du métal pur, qui chute avec
I’augmentation de la durée du traitement thermique.
Les études sur le renforcement des matrices a base
d’aluminium par des NTC montrent une grande
amélioration des propriétés mécaniques, ainsi,
Deng et al. [6] ont rapporté une augmentation de
129% de la résistance a la traction pour une
inclusion de 5% en volume de NTC. Laha et al. [7]
ont rapporté aussi une amélioration de dureté de 72
%, et de 79% pour le module d’élasticité avec une
diminution de ductilit¢ de 46% pour une inclusion
de 10% en masse de NTC. Des résultats semblables
ont été rapportés concernant des matrices en cuivre.
Une augmentation de 200% de la limite d’¢élasticité
avec une amélioration du module d’élasticité de
70% a été rapportée par Cha et al. [8] pour une
inclusion de 10% en volume de NTC.

I.  EXPERIMENTATION

La préparation des échantillons a été faite
a partir de la poudre d'aluminium A999. Les
nanotubes de carbone multiparois ont été préparés
par le procédé CVD dans un réacteur tournant [9].
Al,O3- MoOs- Fe,0s a été utilisé comme
un catalyseur. La source de carbone utilisée est le
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propyléne [9]. Le frittage du mélange des
composants a été fait dans I'atmosphére d'argon a
la température T = 380 © C + 5 ° C pendant 10 min
puis la piéce a été laminée. La concentration en
nanotubes de carbone multiparois dans le mélange
est de 1%. Le frittage des échantillons a été effectué
dans un moule a une pression de 45 MPa et le
laminage a ¢ét¢ fait a la température ambiante de
telle sorte que la déformation relative apres le
premier passage a travers les rouleaux soit de
l'ordre de 20% a 30% [4]. La taille moyenne des
nanotubes de carbone est de 10 a 20 nm. La surface
spécifique de 200 a 400 m?/g a été calculée par la
désorption de 1'argon. Leur densité apparente est de
20 a 40 g/dm3 [10].

Pour la caractérisation des échantillons
prélevés des deux rubans nanométriques Al et Al +

1%NTCM, nous avons utilis¢ les techniques
expérimentales  suivantes: la  calorimétrie
différentielle a balayage (DSC), la

thermogravimétrie (TG), la spectroscopie Raman et
la spectroscopie infrarouge.

. RESULTAT ET DISCUSSION

La figure 1 représente les variations
calorimétriques du nanocomposite Al+1%NTCM et
de I’aluminium pur sous forme de ruban obtenus
dans les mémes conditions. Nous remarquons que
le comportement de la calorimétrie différentielle a
balayage des deux nanomatériaux change d’un
domaine de température a un autre.

De I’ambiante a 400°C, les allures des
deux courbes sont les mémes.

De 25°C a 150°C, elles sont confondues.

A vpartir de 160°C, la DSC du
nanocomposite Al+1%NTCM devient inférieure a
celle de I’aluminium pur.

Au dela de 520°C, les roles s’inversent et
la DSC de AL+1%NTCM devient supérieure a
celle deAl+0%NTCM. La différence entre les
valeurs des intensités des deux courbes augmente
avec I’augmentation de la température.

A 600°C, I’écart devient tres significatif.
Cela peut signifier que les NTCM jouent le role des
impuretés incontrolables. Nous constatons que
I’anomalie présente dans 1I’aluminium pur a 400°C,
change de forme et se déplace vers les hautes
températures dans le cas de Al+1%NTCM.
Probablement, 1’agitation thermique favorise un
mouvement aléatoire des NTCM. L’étude de notre
échantillon avec deux autres nanocomposites
AlH0,25%NTCM et Al+1,5%NTCM [11,12]
¢laborés dans les mémes conditions montre que les
comportements calorimétriques sont différents. La
courbe DSC de AL+1%NTCM est intermédiaire.
Les formes et les intensités des flux de chaleurs des
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trois nanomatériaux dépendent fortement des
concentrations en NTCM. Quand la quantité de
nanotubes de carbone multiparois introduite dans la
matrice d’aluminium est importante (la plus
grande), I’intensité de la DSC est la plus faible sur
I’ensemble du domaine de température étudié.
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Figure 1: Calorimétrie différentielle a balayage de
I’aluminium pur et du nanocomposite
Al+1%NTCM.

Concernant les  variations de la
thermogravimétrie des échantillons étudiés la
différence est nette (figure 2). L’aluminium pur
présente une courbe thermogravimétrique uniforme.
Elle est pratiquement une droite. Aux hautes
températures, il y a apparition d’une pente trés
légére. Par contre, l’allure de la TG du
nanocomposite Al+1%NTCM n’est pas uniforme.
La pente augmente avec 1’augmentation de Ia
température. A 600°C, le ratio TGeoo/TGas est égale
a 94%. Probablement cette différence peut étre liée
a ’oxydation.

105

—— Al +0% NTC
—— Al +1% NTC

100
) -_’\

90 4

TG

85
- |

80 +— T T T T T T T T T T
50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 600

T°C

Figure 2: Thermogravimétrie de ’aluminium pur et
du nanocomposite Al+1%NTCM.

La deuxiéme partie de ce travail a été
réservée a [’étude spectroscopique des deux
nanomatériaux. Le spectre Raman est représenté sur
la figure 3. Les pics caractéristiques du carbone
apparaissent clairement.
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La bande D a 1300 cm! est reliée au
désordre dii a la présence de défauts et/ou de
carbone amorphe. Son intensité augmente avec le
nombre de défauts.

La bande G a 1590 cm! représente la
vibration des sites sp?, les doubles liaisons C=C des
cycles aromatiques des NTCM [13].

Pour le nanocomposite Al+1%NTCM, la
bande D est intense alors que la bande G est
relativement moins intense. Le rapport Ip/lg est
égal a 1,15. Cet ordre de grandeur est assez élevé
puisque dans la littérature [14-16] Ip/Ig est compris
entre 0,5-3. Donc, I’introduction de 1%NTCM dans
I’aluminium est a I’origine de I’augmentation de la
concentration de défauts. L’étude comparative de
notre échantillon avec ceux de Al+0,25%NTCM et
Al+1,5%NTCM montre que la bande D est trés
intense pour la concentration 1%NTCM, puis vient
celle de 1, S%NTCM. Quand la quantité introduite
est 0,25%NTCM, I’intensité de la bande D est trés
faible devant les deux autres. Cet ordre de grandeur
est aussi valable pour la bande G (I'* > Ig"*" >>
[gO27NTCMy  Cela signifie que le nanomatériau
Al+1%NTCM contient plus de défauts par rapport
aux deux autres nanocomposites. Ce comportement
(résultat) est confirmé lorsqu’on calcule le rapport
Ip/Ig. Nous constatons que le ratio Ip/lc pour
1%NTCM est supérieur aux autres rapports Ip"V/Ig
et IDO‘ZS/IG.
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Figure 3: Spectre Raman de I’aluminium pur et du
nanocomposite Al+1%NTCM.

L’étude spectroscopique infrarouge
présentée sur la figure 4 révele la présence de trois
domaines. A basse fréquence, le spectre du
nanocomposite Al+1%NTCM est intense devant
celui de I’aluminium pur.

A partir de 2000 cm™!, les deux spectres se
chevauchent.

Au-dela de 3500 cm, on retrouve la
situation qui dominait a basse fréquence. Les deux
spectres ont la méme forme.
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Figure 4: Spectre infrarouge de 1I’aluminium pur et
du nanocomposite Al+1%NTCM.

lll. CONCLUSION

Les propriétés thermodynamiques, la
thermogravimétrie et la calorimétrie différentielle a
balayage montrent que les interactions des
nanotubes de carbone multiparois avec la matrice
d’aluminium  dépendent  fortement de la
concentration en nanotubes de carbone multiparois.

L’étude calorimétrique montre que les
NTCM  agissent comme des  impuretés
incontrdlables dans 1’aluminium pur sur un large
domaine de températures. Aux hautes températures,
leur effet devient non négligeable. Quant a la
thermogravimétrie, le nanocomposite étudié a
tendance a perdre du poids. Cette perte devient
significative 4 haute température. L’étude
spectroscopique montre que l’introduction de 1%
de nanotubes de carbone multiparois est a 1’origine
de changement structural. Le spectre Raman révéle
une augmentation de nombre de défauts.
L’infrarouge de la matrice pure et du nanomatériau
sont pratiquement les mémes dans le domaine de
fréquences 1600-3000 cm™'. De part et d’autre de
cet intervalle, les deux spectres sont différents et
non confondus. L’étude comparative de notre
échantillon avec les deux autres nanocomposites
(Al+0,25%NTCM et Al+1,5%NTCM) contenant
deux concentrations différentes, élaborés et obtenus
tous les trois dans les mémes conditions, révele que
les propriétés thermodynamiques et structurales
sont nettement différentes. Le notre contient le plus
de défauts, ce qui rend les propriétés mécaniques
relativement moins bonnes que ceux des deux
autres nanocomposites.

Les différentes techniques d’investigation
utilisées pour la réalisation de ce travail montrent
que le nanocomposite Al+1%NTCM possede des
propriétés mécaniques moins bonnes que celles des
nanomatériaux Al+1,5%NTCM et
Al+0,25%NTCM. On peut conclure que la quantité
de nanotubes de carbone introduite dans la matrice
d’aluminium joue un rdéle prédominant sur les
caractéristiques physiques du nanocomposite. La
concentration est un facteur trés important.
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