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INTRODUCTION

Introduction

Ces dernieres années, en raison d'une production agricole mondiale croissante, la quantité des
résidus agricoles a rapidement augmenté dans le monde et va continuer d’augmenter dans le
futur. La production de résidus liés a I’activité agricole Européenne en 2015 (EUROSTAT STATISTICS
EXPLAINED [2016]) est prise, ici, comme exemple. La disponibilité des résidus de culture tels que
les tiges ou les feuilles pour douze des cultures les plus produites de 'UE, peut étre estimée. La
production totale de résidus est calculée en appliquant deux coefficients : le ratio de production
des résidus au champ ainsi que le ratio de production des résidus transformés, a la quantité de la
production agricole. Il apparait ainsi qu'il y a autant de tonnes de résidus agricoles que de tonnes de
produits de culture. De plus, un tiers de la production totale de résidus doit rester dans les champs
et un autre tiers est utilisé pour I'élevage et 'horticulture. Il reste donc un tiers de résidus de cultures
disponibles pour la valorisation (SEARLE et MALINS [2013]). D’autre part, des estimations sur la
disponibilité des résidus de récolte en Europe en 2020 ont été produites par Bloomberg New Energy
Finance (BOYLE et al [2010]). La comparaison des productions estimées avec les productions de
2015 montre que la disponibilité des résidus de culture va presque doubler en 5 ans (Tableau 1 et
Figure 1).

TABLEAU 1 — Calcul de la production Européenne totale de résidus agricoles en 2015 ainsi que de la
disponibilité prévisionnelle des résidus en 2020 ([1] : EUROSTAT STATISTICS EXPLAINED [2016], [2] : SEARLE et
MALINS [2013] et [3] : KRETSCHMER et al [2012]).

Production Rapportde Taux de Production Disponibilité Disponibilité
. agricole production  production totale des totale des totale des
Biomasse en 2015 desrésidus  des résidus résidus résidus résidus
1] au champ transformés en 2015 en 2015 en 2020 [3]
(Mtonnes) [2] [2] (Mtonnes) (Mtonnes) (Mtonnes)
Paille de blé 125 0.94 0.24 148 49 74
Paille d’orge 49 0.94 0.24 58 19 26
Résidus de seigle 4 1.13 0.24 9 3 6
Cannes de mais 54 0.8 0.47 68 23 18
Résidus de betterave 76 0.27 0 21 7 38
Autres résidus 28 1.04 0.24 34 11 56
Total 337 - - 338 113 218

En conséquence, les problemes environnementaux et les impacts négatifs des résidus agricoles
attirent de plus en plus 'attention. Il est donc nécessaire d’adopter une approche appropriée pour
réduire et réutiliser ces co-produits agricoles. Ils sont principalement constitués de pailles, telles
que le blé ou le mais. Un large éventail de ces co-produits pourrait potentiellement étre utilisé pour
produire des matériaux bio-sourcés. Une telle approche a pour avantage de permettre la valorisation
de la biomasse potentiellement associée au concept du zéro déchet. Produire des matériaux tels que
des biocarburants, des produits alimentaires, des aliments pour animaux, des produits chimiques
ou des matériaux de construction (FAVA et al [2015]; THE MANH [2014]) fabriqués a partir de ces
co-produits de culture reste envisageable. Ces travaux de these se focalisent sur leur valorisation
dans le secteur des matériaux de construction.



INTRODUCTION

= Production agricole Européenne en 2015 (Mtonnes), total de 337 Mionnes
Disponibilité des résidus de la biomasse en Europe en 2015 (Mtonnes), total de 113 Mtonnes
= Disponibilité des résidus de la biomasse en Europe en 2020 (Mtonnes), total de 218 Mtonnes

Quantité de biomasse (Mtonnes)
150
125

125 1
100 1
75 1
50 1
25 4

Paille de blé Paille d'orge  Résidus de seigle Cannes de mais Résidus de Autres résidus
betterave

FIGURE 1 - Production agricole et disponibilité des résidus de le biomasse en Europe en 2015 par rapport a la
disponibilité prévisionnelle des résidus en 2020.

Afin de réduire les dépenses énergétiques des batiment, la réglementation thermique RT 2012
impose la construction de batiment basse consommation (BBC) en fixant notamment leur consom-
mation énergétique inférieure a 50 kWh ep/(mz2.an) ainsi que le respect d’'un confort d’été. Pour
répondre a ce critere, intégrer un isolant avec d’excellentes propriétés thermiques au sein des
enveloppes est donc nécessaire afin de limiter les pertes de chaleur. De plus, le label E+C- créé
pour expérimenter la future réglementation thermique RT 2020, integre '’empreinte carbone des
batiments a I’évaluation de leurs performances. Ainsi, ce label favorise I'utilisation de matériaux
bio-sourcés dans le secteur de la construction, et plus particulierement dans le cas de I'isolation
thermique, puisqu’ils permettent de satisfaire au critere d’isolation thermique tout en limitant
I'impact environnemental.

Depuis Février 2015, le projet Isobio a été lancé. Ce projet, soutenu par le programme Horizon
2020 de I'UE, propose une stratégie innovante pour positionner les matériaux de construction
bio-sourcés sur le marché. Une des clés de 'innovation consiste a utiliser des granulats bio-sourcés
issus de I'agriculture locale avec des liants verts afin de produire des composites respectueux de
I'environnement. Ce projet vise a combiner les technologies existantes afin de développer des
panneaux a base de biomasse ayant une faible énergie grise (quantité d’énergie nécessaire pour
produire un matériau, tout au long de son cycle de vie : de son extraction a son recyclage en passant
par sa transformation), une faible empreinte carbone ainsi qu'une haute efficacité hygrothermique
(IsoB1o [2015]).

Le travail de these présenté dans ce mémoire s’articule de la fagon suivante (Figure 2) :

Le premier chapitre dresse un état de I'art des différents types d’isolants déja commercialisés en
se focalisant plus particulierement sur les isolants bio-sourcés. A I'issue de ce chapitre, un cahier
des charges est établi dans le but de développer un panneau d’isolation rigide a base de granulats
bio-sourcés.

Le second chapitre décrit dans un premier temps, les méthodes expérimentales utilisées au cours
de la thése pour la caractérisation des granulats, des liants et des composites. Ces caractérisations se
divisent en 5 grandes catégories qui sont d’ordre structural, chimique, physique, hygrothermique et
meécanique. Les tests de durabilité appliqués a quelques composites sont également présentés. Dans
un second temps, une présentation rapide de la théorie des plans d’expériences est réalisée. Ces
derniers visent a réduire le nombre d’expériences tout en obtenant un maximum d’informations.
Les deux types de plans d’expériences finalement retenus pour cette étude sont présentés, a savoir,
les matrices d'Hadamard et les plans de mélange.
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Elaboration de liants
—> issus
des ag ro-ressources

Caractérisation des
agro-ressources

Résidus

d’agro- &/—l

ressource LIANTS <— Selgction d_e liants
l industriels

Elaboration et
GRANULATS ——>» caractérisation de
composites

+

Sélection des
formulations les plus

Qg&de. ) prometteuses
Chapitre 3
Chapitre 4 ¢
Chapitre 5 Durabilité des
Chapitre 6 composites
Méthodes expérimentales sélectionnés

décrites dans le Chapitre 2

FIGURE 2 - Organigramme du travail de these.

Le troisiéme chapitre est dédié a la caractérisation de 5 co-produits agricoles issus du lin, du chanvre,
du mais, du colza et du blé. Dans ce travail, les propriétés structurales, chimiques, physiques,
hygrothermiques et mécaniques de ces granulats sont mesurées et comparées entre elles et a celles
trouvées dans la littérature. Les agro-ressources sont analysées par infra-rouge a transformée de
Fourier (IRTF), par la méthode Van Soest et par la méthode de Dubois pour déterminer leur teneur
en cellulose, hémicellulose, lignine et pectine. La distribution granulométrique des particules est
mesurée par tamisage mécanique et par analyse d'image ou par granulométrie laser. La masse
volumique apparente, la porosité totale, I’absorption d’eau, la conductivité thermique, la valeur
tampon hygrique et la compressibilité des ressources en vrac sont également étudiées. Enfin, des
conclusions sont tirées quant a I'utilisation potentielle de ces granulats comme matériaux de
construction.

Le quatrieme chapitre présente les différents liants développés et sélectionnés dans le cadre de
ce travail. Sur la base d’observations faites sur les méthodes de production de panneaux de paille
compressée, 'aptitude des différents granulats bio-sourcés a permettre le développement d'un
liant vert est évaluée. A l'issue de cette étude, deux liants correspondants a des extractions réalisées
sur les rafles de mais et sur les fines de lin sont retenus. D’autres liants provenant de I'industrie
comme la liqueur noire (co-produit de I'industrie papetiére), la mélasse (co-produit de I'indus-
trie sucriere), la lignine commerciale (co-produit de I'industrie du bois) et I'acide polylactique
(PLA, liant thermoplastique issu de ressources renouvelables) sont également sélectionnés pour la
confection de composites.

Le cinquieme chapitre est consacré a I’élaboration des composites a partir des granulats et des
liants décrits précédemment, ainsi qu’a leur caractérisation a partir des méthodes détaillées dans
le chapitre 2. Dans un premier temps, des formulations sont réalisées d’aprés des matrices d'Hada-
mard afin de mettre en évidence I'influence de la nature ainsi que de la granulométrie des granulats,
du liant, de la pression de compaction appliquée lors de la mise en ceuvre des composites et de la
réalisation d'un pré-traitement alcalin des granulats, sur les propriétés d'usage des composites :
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thermique, hygrique et mécanique. Les résultats permettent d’identifier les composites les plus in-
téressants. Loptimisation des performances d'usage conduit également a développer un composite
bi-couches.

Le sixieme et dernier chapitre traite de la durabilité des formulations les plus prometteuses dé-
veloppées au cours de ce travail de these. Ces derniéres vont étre mises a I'épreuve de 1'eau, de
I'humidité et du feu au travers d’'une immersion accidentelle, d'un test de vieillissement accéléré
(conditionnement des échantillons a 23 °C et 90 %HR dans une enceinte climatique pendant 3
mois) et d'un test de réaction au feu réalisé a 1’aide d’'un cone calorimetre.
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1.1 Contexte économique et environnemental

Le secteur résidentiel - tertiaire est le secteur le plus consommateur d’énergie en France. En effet, ce
secteur représente 46.5 % de la consommation en 2016 tandis que le secteur du transport représente
31.9 % de la consommation, le secteur de I'industrie 18.6 % et le secteur de ’agriculture 3.0 %. De
plus, cette consommation énergétique a augmenté de 6.9 % depuis 1990 (43.5 %). La Figure 1.1 met
en évidence la répartition par secteur de la consommation énergétique en France de 1990 2 2016
(DussuD et al [2018]).

Consommation énergétique (%)

100%
B Agriculture
80%
» Industrie
60%
= Résidentiel - Tertiaire
40%
® Transports
20%
= Non affecté”
0%
1990 1995 2000 2005 2010 2015

Année

FIGURE 1.1 — Evolution de la consommation énergétique en France de 1990 & 2016 par secteur (*La
répartition de la chaleur par secteur consommateur nest pas disponible entre 2000 et 2006 - DUSSUD et al
[2018]).

La consommation énergétique du secteur Résidentiel - Tertiaire prend en compte I'énergie utilisée
pour le chauffage, I'’eau chaude sanitaire, la climatisation, la ventilation ainsi que les appareils
électriques. Le chauffage représente a lui seul plus de 50 % de la consommation énergétique
de ce secteur (ADEME [2016]). Lisolation thermique a donc un impact direct sur 25 % de la
consommation globale du pays.

1.1.1 Lisolation thermique

Lisolation thermique désigne I'’ensemble des moyens employés dans le but de limiter les transferts
de chaleur entre un milieu chaud et un milieu froid. Ainsi, I'isolation thermique a pour objectif de
maintenir une température de confort a I'intérieur d'un batiment, c’est a dire conserver la chaleur
en hiver et la fraicheur en été, en dépensant le minimum d’énergie.

Isoler un batiment permet donc :

m De réduire les pertes de chaleur par les murs, la toiture, les baies vitrées et les planchers bas.
La Figure 1.2 met en évidence ces pertes de chaleur;

m D’assurer un meilleur confort en supprimant les zones froides;
m D’économiser de I'énergie en chauffant ou en climatisant moins;

m D’éliminer les problemes d’humidité en limitant les risques de condensation et donc d’éven-
tuelles dégradations sur les peintures, fenétres et murs.
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Ventilation et fuites
20425 %

Toiture |
25330% |

\ 4| - Baies vitrées
- | ¥ 10a15%

murs 1

20a25% |

sl
Planchers bas
7a410%

Ponts thermiques
5a10 %

FIGURE 1.2 — Pertes de chaleur d'une maison construite avant 1974 (BAREAU [2018]).

1.1.2 Réglementation thermique 2012 (RT 2012)

Réglementations et labels encadrent la performance énergétique des batiments neufs ou rénovés
car la réduction des pertes de chaleur permet de minimiser les besoins énergétiques d'un batiment.

Depuis le 1¢ janvier 2013 (arrété du 27 octobre 2011), toutes les constructions neuves doivent
répondre aux exigences énergétiques définies par la réglementation thermique RT 2012 qui vise
aréduire les dépenses énergétiques des batiments en prévoyant la généralisation des batiments
basse consommation pour les constructions neuves.

Elle valorise la conception bioclimatique des batiments en limitant simultanément les besoins de
chauffage, de climatisation et d’éclairage. Elle valorise donc un bon niveau d’isolation thermique
ainsi que de bonnes transmissions solaire et lumineuse des baies. Elle fixe la consommation
énergétique maximale d'une construction individuelle a 50 kWh ep/(m?.an), modulée en fonction
du type de batiment, de sa localisation géographique, de son altitude et de sa surface tout en prenant
en compte le confort d’été. Cette consommation correspond a la quantité d’énergie primaire
consommeée pour le chauffage, I'’eau chaude sanitaire, I'éclairage, la ventilation et les auxiliaires de
ventilation et de chauffage sur une année. De plus, la surface totale des baies vitrées équipées de
protection solaire doit représenter au minimum un sixiéme de la surface habitable d’'un batiment.
Quant au respect du confort d’été, il est assuré notamment par I'isolation et permet d’obtenir un
confort optimal en été tout en évitant 'utilisation de climatiseur (ROGER et LAUBY [2012]).

La Figure 1.3 montre qu'un batiment dit économe en énergie permet de réduire ’énergie consom-
mée de 85 % par rapport a un batiment construit avant 1974.

1.1.3 Diagnostic de Performance Energétique

Le diagnostic de performance énergétique (DPE) vise a quantifier la consommation d’énergie
utilisée pour le chauffage, la climatisation, la production de I'eau chaude sanitaire ainsi que les
autres usages comme 1’éclairage, les appareils électroménagers ou encore la ventilation, d'un
logement ou d'un batiment tertiaire. Il est matérialisé par une étiquette énergie (Figure 1.4, ADEME
[2014]).

Plus de 50 % du parc immobilier Francais a un DPE équivalent ou inférieur a D. En revanche, 86 %
des batiments construits depuis 2013 ont un DPE équivalent ou supérieur a B (ADEME [2016]).
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Ventilation Ventilation

: 388 €/an
Toiture Toiture = ?a"

213 €/an 23 €/an

Murs Baies vitrées
426 €/an 65 €/an

Baies vitrées
369 €/an

- Murs
36 €/an

Ponts thermiques Ponts thermiques

sasan Plicichars b N Planch(;rs bas
272 €/an T
Batiment conventionnel Batiment économe en énergie (BBC)
300 kWh/(m?2.an) 47 kWh/(m?2.an)
1940 € de chauffage par an 300 € de chauffage par an

FIGURE 1.3 - Comparatif des consommations de chauffage annuelles par poste d'une maison
conventionnelle a une économe en énergie de 100 m? (ADEME [2014].)

- Maison positive (<oKkwn)

(=15 KWh)
Maison BBC / RT 2012

" Batiment basse consommation d'énergie
-- Maison RT 2005

' Maison non isolée

FIGURE 1.4 —Illustration de I'échelle de consommation d’énergie pour les logements (ADEME [2014].)

12



CHAPITRE 1. SYNTHESE BIBLIOGRAPHIQUE

1.1.4 Label E+C- et Réglementation thermique 2020 (RT 2020)

Le label E+C- signifie "Batiments a Energie Positive et Réduction Carbone" et a été lancé le 17
novembre 2016. Il a pour objectif de valoriser les constructions qui produisent plus d’énergie
qu’elles n'en consomment (batiment a énergie positive : BePos) et qui émettent peu de carbone sur
I’ensemble de leur cycle de vie : de la conception a la démolition. L'un de ses principaux apports
par rapport a la réglementation thermique 2012, est d’intégrer a ’évaluation des batiments, leur
empreinte carbone (MINISTERE DE LA TRANSITION ECOLOGIQUE ET SOLIDAIRE et al [2016]).

De plus, il permet d’expérimenter la future réglementation thermique RT 2020 afin d’en affiner
les contours, en terme de faisabilités technique et économique (MINISTERE DE LA TRANSITION
ECOLOGIQUE ET SOLIDAIRE et al [2016]). Il est donc probable que cette derniére prenne en compte
la production d’énergie ainsi que I'empreinte environnementale des batiments tout au long de leur
cycle de vie. Une telle mesure favoriserait l'utilisation de matériaux bio-sourcés dans le secteur de la
construction, et plus particulierement dans le cas de 'isolation, puisqu’ils permettent de répondre
a ce critere. Cette nouvelle réglementation thermique inclura trés probablement également des
critéres sur la qualité de I'air intérieur, I'isolation phonique ainsi que le confort d’été.

1.1.5 Les grandeurs physiques
Plusieurs critéres caractérisent un isolant. Ces derniers sont énumérés ci-dessous :

m La conductivité thermique (A), exprimée en W/(m.K), caractérise la quantité de chaleur qui
peut-étre transférée dans le matériau en un temps donné, pour une épaisseur e donnée par
m2. Plus A est faible, plus le matériau présente des qualités isolantes (BRANCHU et BRANCHU
[2012]). Pour qu'un matériau soit considéré comme isolant d’apres la norme NF P75-101
(AFNOR [1983]), sa conductivité thermique doit étre inférieure a 0.065 W/ (m.K). En général,
un bon isolant a une valeur courante de A comprise entre 0.035 et 0.045 W/(m.K);

m Larésistance thermique de la paroi (R), exprimée en m2.K/W, caractérise la résistance qu’op-
pose la paroi au passage de la chaleur. Elle est égale au rapport entre |'épaisseur e du matériau
et sa conductivité thermique A comme indiquée dans I'Equation (1.1) (BRANCHU et BRANCHU

[2012]).
e

R=— 1.1
X (1.1
m La chaleur spécifique (C) d'un matériau est sa capacité a accumuler de la chaleur en fonction

de son poids. Elle s’exprime en J/ (kg.K) (ADIL [2010]);

m La masse volumique (p), exprimée en kg/m?3. Afin de favoriser une bonne inertie thermique
et de concourir également a une bonne isolation phonique, il faut privilégier une masse
volumique élevée. Tandis que pour favoriser une isolation thermique performante, une
masse volumique faible est préférable (ADIL [2010]; BRANCHU et BRANCHU [2012]);

m La capacité thermique (S) représente la capacité d'un matériau a accumuler de la chaleur
en fonction de son volume, qu’il peut ensuite restituer. Elle s’exprime en Wh/(m3.K). Elle
est égale au produit de la chaleur spécifique du matériau (C en Wh/(kg.K)) par sa masse
volumique (p en kg/m3) comme indiquée dans 'Equation (1.2) (ADIL [2010]).

S=Cxp (1.2)
Ce sont principalement ces différentes caractéristiques qui doivent guider le choix de 'utilisateur

vers un isolant plut6t qu'un autre en fonction de 'effet recherché : isolation thermique, inertie ou
confort d’été.
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1.2 Les différents types d’isolation adaptés aux parois verticales

Une tres large gamme de produits et matériaux isolants adaptés aux parois verticales est disponible
sur le marché comme par exemple le polystyréne expansé ou extrudé, la laine de verre, la laine de
roche ou encore des alternatives écologiques. Tous ces isolants peuvent étre répertoriés en fonction
de la nature de la matiere premiére extraite de I'environnement et utilisée lors de leur fabrication. II
existe donc 4 grandes familles d’isolants qui sont :

m Lisolation minérale issue de matiere minérale naturelle;
m Lisolation synthétique issue de ressources organiques;
m Lisolation naturelle issue de ressources végétales ou animales;

m Lisolation nouvelle génération (c’est-a-dire les isolants sous vide et réfléchissants ainsi que
les aérogels).

Le Tableau 1.1 donne les principales caractéristiques (conditionnement, masse volumique, conduc-
tivité thermique, épaisseur d’isolation nécessaire pour R = 5 m2.K/W, énergie grise, effet de serre et
classement au feu) des isolants adaptés aux parois verticales, les plus répandus sur le marché pour
chacune des 4 grandes familles qui se trouvent actuellement sur le marché.

Les différents isolants disponibles sur le marché se trouvent la plupart du temps sous forme de
rouleaux, panneaux ou vrac.

Globalement, leur conductivité thermique varie de 0.031 a 0.055 W/(m.K) hormis dans le cas des
bottes de paille (0.065 W/(m.K)) ainsi que dans celui des isolants nouvelle génération (entre 0.005 et
0.012 W/(m.K)). Afin d’obtenir une résistance thermique R de 5 m2.K/W, environ 20 cm d’épaisseur
d’isolant doit étre utilisée dans la plupart des cas.

Les bottes de pailles sont les isolants les moins chers du marché (4 €/m?) car elles peuvent étre
utilisées en auto-construction. Ensuite, le prix des isolants augmente dans 1'ordre suivant : les
laines minérales, les isolants synthétiques, les isolants naturels, la perlite et les isolants nouvelle
génération (jusqu'a 500 €/m?2).

Dans I'ensemble, la fabrication des isolants minéraux et synthétiques est plus énergivore que celle
des isolants naturels exceptés dans le cas ou1 la matiére premiere est recyclée (panneaux de fibres
de bois et de ouate de cellulose). De plus, les isolants naturels permettent le stockage du CO, tandis
que les isolants minéraux et synthétiques en produisent au cours de leur procédé de fabrication. La
Figure 1.5 représente I'énergie grise ainsi que le bilan de la production de CO, de quelques isolants
pour une résistance thermique R équivalente a 5 m2.K/W (ADIL [2010]; BRANCHU et BRANCHU
[2012]; DELAIRE et al [2013]; ROGER et LAUBY [2012]; TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

Les isolants les plus vendus sont les laines minérales (laines de verre et de roche) avec quasiment 50
% des parts de marché et les panneaux de polystyréne avec 40 % des parts de marché. Les isolants
bio-sourcés ne représentent que 7 % des parts de marché (Buick et RIMBAUD [2012]). Ce faible
pourcentage s’explique par :

m Une faible capacité de production (petite entreprise);
m Un coft élevé de la certification CSTB (Centre Scientifique et Technique du Batiment);
m La faible maturité du marché;

m ['absence de référence aux autres critéres techniques de 'isolation (valorisation de la régula-
tion hygrique par exemple, L1U et al [2017]; TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

La Figure 1.6 montre la répartition du marché de 'isolation en France en 2011.
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TABLEAU 1.1 — Tableau comparatif des différentes caractéristiques des principaux isolants : conditionnement

(R : rouleau, P : panneau et V : vrac), masse volumique p, conductivité thermique A, épaisseur d’isolation

5 m2.K/W, énergie grise Eg, effet de serre E; et classement au feu (ADIL [2010]; BRANCHU

et BRANCHU [2012]; DELAIRE et al [2013]; ROGER et LAUBY [2012]; TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).
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Quate de cellulose (panneaux)
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FIGURE 1.5 — Energie grise et bilan de la production de CO, de différents isolants pour une résistance
thermique R équivalente a 5 m2.K/W (TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

= Laines minérales

* Panneaux polystyréne

= |solants naturels

= Autres

FIGURE 1.6 — Répartition du marché de l'isolation rapportée en France en 2011 (BUICK et RIMBAUD [2012]).

1.2.1 Isolation minérale

Les isolants minéraux sont trés souvent choisis pour I'isolation des logements, qu’il s’agisse d’iso-
lation par I'extérieur ou d’isolation intérieure, du sol aux combles. La Figure 1.7 montre les 3
principaux isolants minéraux : la laine de verre, la laine de roche ainsi que la perlite. La laine
de verre est d’ailleurs I'isolant le plus utilisé aujourd’hui dans la construction. Les isolants miné-
raux offrent de nombreux avantages : ils sont bon marché, présentent de bonnes caractéristiques
thermiques et acoustiques et sont non inflammables (ROGER et LAUBY [2012]).

1.2.1.1 Lalaine de verre

La laine de verre est composée de 95 % de silice. Elle est fabriquée par extrusion de fibres qui sont
ensuite collées entre-elles avec un liant, généralement a base de formol. Elle est conditionnée sous
forme de panneaux, de rouleaux ou en vrac. Elle est fréquemment utilisée comme isolant dans
I'habitat traditionnel pour ses bonnes propriétés isolantes aussi bien d’'un point de vue thermique
qu’acoustique. Sa conductivité thermique est en moyenne comprise entre 0.030 et 0.050 W/(m.K)
pour une masse volumique apparente qui oscille entre 10 et 150 kg/m3. Toutefois, cette propriété
se dégrade avec le temps puisque les rouleaux de laine ont tendance a se tasser. Elle a également
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FIGURE 1.7 — Isolants minéraux : (a) Laine de verre, (b) Laine de roche et (c) Perlite.

un impact écologique négatif dii a la quantité d’énergie grise nécessaire a sa fabrication et a sa
classification en déchet toxique lors de sa fin de vie (démolition ou rénovation du batiment). Elle
est donc non renouvelable. De plus, elle peut provoquer des maladies des voies respiratoires et est
potentiellement cancérigene (DELAIRE et al [2013]; TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.1.2 Lalaine de roche

La laine de roche est obtenue a partir du basalte (matériau naturel issu de I'activité volcanique)
transformé en fibres. Ces dernieres sont ensuite collées entre-elles avec un liant, généralement
a base de formol comme pour la laine de verre. Elle est conditionnée sous forme de panneaux,
de rouleaux ou en vrac. Sa conductivité thermique est en moyenne comprise entre 0.034 et 0.050
W/(m.K) pour une masse volumique apparente qui oscille entre 18 et 220 kg/m3. Comme dans le
cas de la laine de verre, cette propriété se dégrade avec le temps puisque les rouleaux de laine ont
tendance a se tasser. Bien que I'énergie grise nécessaire a sa fabrication est moins importante que
celle utilisée pour la fabrication de la laine de verre, 'impact environnemental est négatif. De plus,
lors de sa fin de vie, le matériau est également classé dans la catégorie des déchets toxiques. Elle est
également non renouvelable. De plus, elle peut provoquer des maladies des voies respiratoires et
est suspectée d’étre cancérogéne (BRANCHU et BRANCHU [2012]; DELAIRE et al [2013]; TECHNIQUE
DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.1.3 Laperlite

La perlite est une roche volcanique siliceuse qui est fragmentée puis chauffée a 1200°C dans des
fours spéciaux afin de provoquer son expansion grace au pourcentage d’eau qu’elle contient (2
a6 %). Les grains obtenus ont un diametre compris entre 0 et 6 mm, ce qui correspond a 10 - 20
fois le volume initial. Elle peut-étre utilisée en vrac ou étre conditionnée sous forme de panneaux.
Ces derniers ont une épaisseur qui varie entre 20 et 120 mm et sont fabriqués par moulage en
voie humide avec I'ajout d'un liant a base de résine. Sa conductivité thermique est en moyenne
comprise entre 0.040 et 0.070 W/ (m.K) pour une masse volumique apparente qui oscille entre 90 et
165 kg/m3. Ce matériau présente I'avantage d’étre parfaitement inerte en fin de vie si aucun additif
n’a été rajouté lors de sa fabrication (DELAIRE et al [2013]).

1.2.2 Isolation synthétique

Les isolants synthétiques ou plastiques alvéolaires sont des dérivés d’hydrocarbure et se présentent
sous la forme de mousses plastiques rigides. Les mousses polystyréne et polyuréthane sont les
plus connues et répandues (Figure 1.8). Ces matériaux sont obtenus a partir de matieres plastiques
expansées a l'aide d'un gaz. Ce dernier est alors emprisonné dans la mousse et va lui conférer son
pouvoir isolant. Ces isolants sont essentiellement utilisés pour les isolations des murs, toitures
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et sols car ils sont légers, ont une bonne résistance mécanique et résistent trés bien a '’humidité.
Malgré leur impact écologique négatif, ils constituent une excellente option pour I'isolation par
I'extérieur du fait de leur excellente résistance aux conditions climatiques environnementales
(BRANCHU et BRANCHU [2012]).

FIGURE 1.8 —Isolants synthétiques : (a) Polystyréne expansé (PSE), (b) Polystyréne extrudé (XPS), (c) Plaques
de polyuréthane et (d) Polyuréthane projeté.

1.2.2.1 Le polystyrene expansé (PSE) ou extrudé (XPS)

Le polystyréne est un matériau composé de 2 % de billes de styrene (dérivé issu du raffinage du
pétrole), collées entre elles par thermofusion (dans le cas du polystyréne expansé) ou extrudées
sous la pression d'un gaz lourd (principalement du CO»), ainsi que de 98 % d’air. Il est conditionné
sous forme de plaques. Le polystyréne expansé peut également se présenter sous forme de billes
en vrac (pour insufflation). La conductivité thermique du polystyrene expansé est en moyenne
comprise entre 0.030 et 0.055 W/ (m.K) pour une masse volumique apparente qui oscille entre 10 et
30 kg/m3. Alors que la conductivité thermique du polystyréne extrudé est en moyenne comprise
entre 0.029 et 0.046 W/(m.K) pour une masse volumique apparente qui oscille entre 30 et 50 kg/m3.
Le polystyréne, comme d’autres matériaux, est extrémement inflammable (classement au feu E). De
plus, il provoque I’émanation de fumées toxiques, il doit donc étre systématiquement protégé par
un écran thermique pour retarder la propagation au feu. De plus, le polystyréne extrudé composé
de polystyréne, de solvants et de gaz, libére lentement dans I'air ambiant du styréne, du chlorure
d’éthyléne ainsi que des agents gonflants. Le styréne est classé suspecté d’étre cancérogene et
n’est pas renouvelable (BRANCHU et BRANCHU [2012]; DELAIRE et al [2013]; ROGER et LAUBY [2012];
TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.2.2 Le polyuréthane

Le polyuréthane est obtenu suite a la polymérisation d'un mélange de polyol et d’isocyanate associé
a un gaz d’expansion (généralement du pentane ou du dioxyde de carbone). Il est conditionné
sous forme de plaques ou projeté in-situ. Sa conductivité thermique est en moyenne comprise
entre 0.022 et 0.040 W/(m.K) pour une masse volumique apparente qui oscille entre 30 et 50 kg/m?3.
Comme pour le polystyrene, il doit étre utilisé avec écran thermique a cause des dégagements de gaz
toxiques lors d'un incendie. De plus, il libére lentement les gaz ainsi que les agents gonflants dans
I'air environnant. Ce matériau est également non renouvelable (DELAIRE et al [2013]; TECHNIQUE
DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3 Isolation naturelle

Il s’agit d’isolants d’origine végétale (fibre de bois, panneau de liege, laine de chanvre, laine de lin
ou bottes de paille), issus du recyclage (ouate de cellulose fabriquée a partir de prospectus ou laine
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fabriquée a partir de vieux tissus) ou d’origine animale (laine de mouton ou plumes de canard). La
Figure 1.9 répertorie les principaux isolants d’origine naturelle. Les performances thermiques de
ces isolants sont bonnes. Ils permettent aussi une évacuation naturelle de la vapeur d’eau et ont
I'avantage de posséder un bilan environnemental trés favorable.

Vi 1
FIGURE 1.9 - Isolants naturels : (a) Panneaux de fibre de bois, (b) Panneaux de liége, (c) Panneaux et rouleau
de laine de chanvre, (d) Panneaux de laine de lin, (e) Bottes de pailles, (f) Panneaux de ouate de cellulose

issue du recyclage du papier, (g) Panneaux de ouate de cellulose issue du recyclage du tissu, (h) Panneaux de
laine de mouton et (i) Rouleau de plumes de canard.

1.2.3.1 Fibre de bois

Les panneaux en fibres de bois sont fabriqués a partir de déchets de scieries (écorces et branches
de résineux sans traitement chimique). Les fibres sont agglomérées entre elles grace a la lignine
qu’elles contiennent. Afin d’obtenir une épaisseur importante d’isolant, plusieurs panneaux sont
collés ensemble avec de la colle d’origine synthétique. Leur conductivité thermique est en moyenne
comprise entre 0.040 et 0.050 W/ (m.K) pour une masse volumique apparente qui oscille entre 45 et
2000 kg/m? (TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

Les panneaux en fibres de bois sont donc de bons isolants thermiques et acoustiques ainsi que de
bons régulateurs hygriques (c’est-a-dire qu'’ils contribuent a entretenir une ambiance intérieure
agréable). IIs existent sous la forme de rouleaux ou de panneaux mais aussi en vrac (TECHNIQUE DE
L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3.2 Les panneaux de liege

Le liege est issu de 'écorce du chéne-liege. Il est prélevé de 1'écorce des arbres (opération de
démasclage) tous les 8 a 10 ans sans impact sur la vie de I'arbre. L'écorce est broyée puis agglomérée
a chaud grace a la résine qui est contenue dans le liege : 1a subérine. Le liege est a la fois hydrofuge,
résistant aux insectes et imputrescible, tout en possédant de bonnes propriétés acoustiques. C’est
un matériau tres résistant au temps. Sa conductivité thermique varie de 0.037 a 0.040 W/(m.K)
pour une masse volumique apparente comprise entre 80 et 150 kg/m3. Il est d’ailleurs conseillé de
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ne l'utiliser en isolation par I'extérieur que pour des maisons situées dans des climats tempérés
(TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3.3 Lalaine de chanvre

Les fibres de chanvre issues du défibrage des tiges de chanvre, sont affinées, calibrées, puis liées
a l'aide de fibres thermo-fusibles afin de former des panneaux ou des rouleaux souples ayant
une masse volumique variant de 25 a 35 kg/m? pour une conductivité thermique d’environ 0.040
W/(m.K). La laine de chanvre est également un bon régulateur hygrique. De plus, elle a des caracté-
ristiques antifongique et est résistante aux rongeurs (TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3.4 Lalaine delin

La laine de lin est fabriquée a partir de fibres de lin oléagineux (lin cultivé pour ses graines). Ces
dernieres sont trop courtes pour un usage textile. Une fois qu’elles ont été séparées mécaniquement
du reste de la paille de lin, elles sont calibrées, traitées avec du sel de bore et du silicate de calcium
(pour la résistance aux moisissures, aux insectes, au feu et aux rongeurs), cardées (démélées et
aérées) puis collées les unes aux autres. La laine de lin est disponible sous forme de rouleaux ou de
panneaux. Comme la laine de chanvre, c’est un bon régulateur hygrique. Sa conductivité thermique
est d’environ 0.037 W/(m.K) pour une masse volumique qui varie de 20 a 25 kg/m? (TECHNIQUE DE
L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3.5 Les bottes de paille

Lisolation en bottes de paille est surtout utilisée dans I’auto-construction de maison a ossature
bois. Le principe constructif est simple, une fois la structure porteuse en bois construite, les bottes
de paille sont directement insérées dans I'ossature. Ce type d’isolation a pour avantage une bonne
conductivité thermique (0.065 W/(m.K) pour une masse volumique d’environ 75 kg/m3), I'utilisation
de matieres renouvelables sans avoir recours a un procédé de transformation industriel (énergie
grise quasiment nulle) ainsi qu'un prix trés compétitif (TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3.6 Laouate de cellulose

La ouate de cellulose est issue du recyclage du papier ou du tissu. Les papiers ou tissus sont chargés,
triés puis broyés. Ensuite, des additifs (il s’agit le plus souvent de sels de bore) sont ajoutés afin
d’améliorer la résistance au feu, aux insectes, aux rongeurs et aux moisissures. Le mélange est
de nouveau broyé afin d’étre homogénéisé suite aux différents ajouts. La ouate de cellulose est
conditionnée en vrac ou en panneaux. Sa conductivité thermique est en moyenne comprise entre
0.038 et 0.055 W/(m.K) pour une masse volumique apparente qui oscille entre 30 et 70 kg/m?3
(TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3.7 Lalaine de mouton

Avant d’étre utilisé comme isolant, la laine de mouton est lavée avec du savon ainsi qu’avec de
la soude afin d’enlever les salissures et la forte odeur due a la lanoline. Une fois les nombreux
lavages et rincages terminés, la laine de mouton est traitée contre les mites avec du mitin (un dérivé
de l'urée) puis elle est séchée et compressée. Enfin, elle est conditionnée en vrac ou en rouleaux
(TECHNIQUE DE L'INGENIEUR [2012]).
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Elle posséde une bonne conductivité thermique qui est d’environ 0.038 W/(m.K) pour une masse
volumique comprise entre 10 et 30 kg/m3. Elle a également une excellente capacité a réguler
I'humidité (elle est capable d’absorber un tiers de son poids sans se déformer, TECHNIQUE DE
L'INGENIEUR [2012]).

1.2.3.8 Les plumes de canard

Cetisolant dont la disponibilité sur le marché est relativement récente, est principalement constitué
de plumes de canards (70 %), de la laine de mouton (10 %) ainsi que des fibres textile de type
polyester (20 %) qui permettent d’assurer la cohésion du matériau. Sa conductivité thermique est
en moyenne de 0.040 W/(m.K) pour une masse volumique d’environ 30 kg/m3 (TECHNIQUE DE
L'INGENIEUR [2012]).

1.2.4 Isolation nouvelle génération
Une nouvelle génération d’isolants avec un excellent rendement thermique, se trouve également

sur le marché. Il s’agit, entre autres, de 'isolant sous vide, I'isolant réfléchissant et 'aérogel. Ils sont
visibles sur la Figure 1.10.

.

FIGURE 1.10 - Isolants nouvelle génération : (a) Panneaux sous vide, (b) Panneau réfléchissant et (c) Aérogel.
1.2.4.1 Isolantsous vide

Les isolants sous vide, également appelé VIP (Vacuum Insulation Panel), sont les isolants les plus
performants du marché. En effet, leur conductivité thermique est de 0.005 W/m.K soit en moyenne
6 fois plus petite que les isolants conventionnels. Cet isolant est composé d'un vide enveloppé
dans une coque de silice amorphe qui est elle-méme entourée d'un film de polyester métallisé
thermosoudé recouvert sur les deux faces de la plaque par du polystyréne extrudé. Linconvénient
majeur de ces panneaux est leur mise en place car les panneaux ne peuvent étre coupés sur le
chantier sans casser le vide qui est a I'intérieur. Un calepinage précis des piéces a isoler doit donc
étre réalisé en amont. Cela induit un cott plus élevé que pour les isolants traditionnels (BATARD
[2017]).

1.2.4.2 Isolant réfléchissant

Les isolants réfléchissants sont généralement utilisés en complément d’isolation. Ils sont composés
d’une ou de plusieurs couches de feuilles d’aluminium ou aluminisées de quelques micrometres
d’épaisseur. Ces dernieres sont assemblées par collage, soudure ou couture sur des couches intermé-
diaires de différentes natures. Ces couches peuvent étre des mousses souples, des feutres d’origines
diverses (animale, végétale, minérale ou de synthese), des polyéthyleénes a bulles... L'isolant final
a une épaisseur moyenne variant de quelques millimetres a plusieurs centimeétres dans certains
cas. Afin d’améliorer ces performances thermiques, une ou deux lames d’air non ventilées sont
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créées de chaque c6té du panneau. Sa mise en ceuvre doit donc étre réalisée trées soigneusement
car la moindre ventilation des lames d’air fait chuter ses performances thermiques. En effet, sa
résistance thermique varie entre 0.1 et 1.0 m2.K/W mais lorsqu'il est correctement mis en ceuvre
avec des lames d’eau, elle varie entre 0.5 et 2.0 m2.K/W. Il est conditionné sous forme de rouleau
(DELAIRE et al [2013]).

1.2.4.3 Aérogel

L'aérogel de silice est un isolant issu des nanotechnologies. Il s’agit d'un gel (parfois transparent) out
le composant liquide a été remplacé par du gaz. Sa composition finale est de 95 a 98 % d’air et de 2
a5 % de silice. Il posséde donc une faible masse volumique comprise entre 60 et 80 kg/m?3 ainsi
qu’'une excellente conductivité thermique (0.012 W/(m.K)). De plus, cet isolant présente 1'avantage
d’étre utilisable sur une paroi translucide. Toutefois, son inconvénient majeur est son prix qui peut
aller jusqu’a 500 €/m?2 (SAELICES [2016]).

1.3 Conclusion

Le secteur résidentiel - tertiaire est le secteur le plus consommateur d’énergie (46.5 % en 2016)
dont plus de la moitié est utilisée pour le chauffage. Afin de réduire ces dépenses énergétiques,
la réglementation thermique RT 2012 impose la construction de batiment basse consommation
(BBC) en fixant notamment leur consommation énergétique inférieure a 50 kWh ep/(mz2.an). Pour
répondre a ce critére, un bon systeme d’isolation est donc nécessaire afin de limiter les pertes
de chaleur. Quant a la future réglementation thermique RT2020, ses exigences sont actuellement
éprouvées par le label E+C- qui favorise les batiments a énergie positive émettant peu de carbone
sur 'ensemble de leur cycle de vie : de la conception a la démolition. Ce label favorise donc
I'utilisation de matériaux bio-sourcés dans le secteur de la construction, et plus particulierement
dans le cas de I'isolation. Ceux-ci permettent d’obtenir des produits présentant des conductivités
thermiques faibles tout en séquestrant du carbone.

Quatre grandes familles d’isolants sont disponibles sur le marché. Les laines minérales sont perfor-
mantes (A entre 0.040 et 0.055 W/(m.K)) et bons marchés (entre 6 et 12 €/m?2). En revanche, elles
sont susceptibles de provoquer des maladies des voies respiratoires, potentiellement cancérigenes,
non renouvelables et non recyclables. Les isolants synthétiques sont plus performants (A entre
0.031 et 0.042 W/(m.K)) mais moins bons marché (entre 10 et 17 €/m?) que les laines minérales. Ils
libérent des substances nocives dans I'air environnant pendant leur phase d’utilisation et dégagent
des gaz toxiques lors d'un incendie. De plus, ils sont non renouvelables et non recyclables. Les
isolants nouvelles générations sont les isolants les plus performants du marché (A entre 0.005 et
0.012 W/(m.K)) mais ils sont également trés onéreuse (jusqu’'a 500 €/m?2) et il n’est pas toujours
évident de les mettre en ceuvre. La quatrieme famille d’isolants est I'isolation naturelle. Cette famille
d’isolant a la particularité d’étre renouvelable, de posséder un bilan carbone négatif, de présenter
d’excellentes propriétés hygriques qui permettent d’améliorer le confort intérieur, d’avoir un coef-
ficient thermique similaire (A entre 0.038 et 0.046 W/(m.K)) aux laines minérales mais d’étre un
peu plus onéreux (entre 20 et 50 €/m2) que les isolants synthétiques. Cependant, ces deux derniers
points peuvent stirement étre améliorés par le développement de nouveaux matériaux en utilisant
par exemple davantage de co-produits de I’agriculture.

Ce travail de thése vise a contribuer au développement d'un panneau d’isolation rigide adapté
aux parois verticales et fabriqué a partir de granulats bio-sourcés (co-produits de 1'agriculture
locale) collés avec un liant vert (extraction végétale, co-produit de I'industrie ou liant industriel
renouvelable et recyclable). Le matériau développé doit avoir une faible énergie grise, une faible
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empreinte carbone, contribuer a réduire les besoins énergétiques des batiments, garantir un confort
hygrothermique élevé pour les utilisateurs afin de répondre au mieux aux futurs besoins du marché
(réglementation thermique RT 2020). De plus, le panneau développé doit étre auto-porteur (pour
éviter le tassement de I'isolant dans le temps) et durable (résistance a I’eau, aux moisissures et au
feu).
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2.1 Caractérisations

L'élaboration de panneaux d’isolation bio-sourcés implique le mélange de granulats d’origine
végétale avec un liant organique. Des techniques expérimentales adaptées a ce type de matériaux
sont donc utilisées pour caractériser leur microstructure, leur composition chimique ainsi que leurs
propriétés physiques, hygrothermiques et mécaniques. Dans le cas des composites, leur durabilité
dans le temps et leur résistance a une exposition a I’eau et et au feu est également éprouvée.
Toutes les caractérisations effectuées au cours de ce travail de these sur les différents types de
matériaux (granulats végétaux, liants issus des extraction, composites et interface liant/granulats)
sont répertoriées dans le Tableau 2.1 et décrites dans ce chapitre.

TABLEAU 2.1 — Tableau récapitulatif des caractérisations réalisées sur les différents types d’échantillons au
cours de cette these.

Méthodes Granulats Liants issus Interface Composites
végétaux des extractions Liant/Granulats P

Caractérisation de la microstructure

Microscopie optique X - - -
MEB X - X -

Caractérisation chimique

IRTF X - - -
ATD-TG = X - _
Méthode Van Soest X X - R
Méthode Dubois X = - -

Caractérisation physique

PSD par tamisage mécanique
PSD par analyse d'image
PSD par diffraction laser
Masse volumique apparente
Pycnométrie

Absorption d’eau

ol o B I i
MoK

Caractérisation hygrothermique

Conductivité thermique X - -
MBV X - -

>

Caractérisation mécanique

Test de compressibilité X - - -
Résistance a la compression simple - - - X

Durabilité

Immersion accidentelle - - -
Vieillissement accéléré - - =
Essai feu - - -

>

Dans le but de minimiser le nombre d’échantillons, un méme échantillon (granulats ou composites)
subira une série de caractérisation selon un cheminement systématique comme le montre les
Figures 2.1 et 2.2.

DD
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Pycnométrie

Masse volumique_ Conductivite <

apparente thermique Absorption d'eau

> —P- MBV —> Cobdneis —» Conductivite thermique—»Pycnomeétrie

volum

= thermique
Légende : Caractérisation physique
Mlasse Test de Caractérisation hygrothermique
volumique —» . —» MEB s - vl
te compression Caractérisation mécanique
apparen Caractérisation de la microstructure
Mesurée sans stabilisation préalable ou aprés stabilisation 2 23°C et 50 %HR ou aprés stabilisation a 23°C et état sec

FIGURE 2.2 - Organigramme des caractérisations réalisées sur deux séries de composites distinctes.

2.1.1 Généralités
2.1.1.1 Stabilisation des échantillons

Pour les mesures réalisées a I’état sec, les échantillons (granulats ou composites) sont séchés dans
une étuve a 60°C jusqu’a stabilisation de la masse (la variation de masse doit étre inférieure a 0.1%
entre deux pesées consécutives sur une série de trois pesées consécutives avec un intervalle de
temps de 24 heures). Ensuite, ils sont refroidis a température ambiante dans un récipient scellé.

Pour les mesures effectuées a (23°C, 50 %HR), les échantillons sont cette fois-ci maintenus dans
une enceinte climatique jusqu’a stabilisation de la masse (mémes criteres que pour I'état sec).

2.1.1.2 Pesée des échantillons

Deux types de balance sont utilisées. Pour un poids supérieur a 20 g, les balances utilisées sont
une Sartorius LP 8200S ou une Sartorius LP 4200S. Leur précision d’affichage est de 0.01 g, leur
répétabilité est de 0.01 g et leur écart de linéarité de 0.02 g. Pour les poids inférieurs a 20 g, la balance
utilisée est une Sartorius BP 301S. Sa précision d’affichage est de 0.0001 g, sa répétabilité de 0.0001
g et sa linéarité de 0.0002 g.

2.1.2 Caractérisation de la microstructure
2.1.2.1 Microscope optique

Certains échantillons sont observés avec un microscope LCD (5 Megapixels, Bresser). Les images
sont capturées au grossissement 50x et 125x. Ensuite, les images sont traitées avec le logiciel Image
J (NIH) auquel a été ajouté le plugin Microscope Measurement Tools (Fiji) pour ajouter des mesures
ainsi qu’'une barre d’échelle. Le microscope est calibré pour un grossissement x 50 et un x 125 a
l'aide d'une fibre optique de 125 + 0.7 um de diameétre (Corning®SMF-28®Ultra Optical Fiber).
L'échelle déterminée correspond a la valeur moyenne de cinq mesures et est validée a 'aide d’'une
fibre optique revétue dont le diametre est de 242 + 5 um (Corning® SMF-28®Ultra Optical Fibre).

Pour I'étude de la microstructure des végétaux, les agro-ressources sont coupées transversalement
en fines lamelles puis déposées entre deux lames en verre. Dans le cas de I’étude des moisissures
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développées a la surface des composites, des chenevottes infectées sont collectées avec une pince
puis directement posées sur une lame en verre.

2.1.2.2 Microscope Electronique a Balayage (MEB)

La microscopie électronique a balayage est réalisée avec un MEB JSM 7100F (Jeol) équipé d'un
canon a effet de champ Schottky et d'un détecteur d’électrons secondaires Everhart-Thornley. Dans
le cas de I'’étude de la microstructure des granulats bio-sourcés, ces derniers sont collés a I'aide d'un
ruban carbone. Dans le cas de I'étude de I'interface entre les granulats et le liant, les échantillons
sont collés avec de la colle Araldite®. Les échantillons sont ensuite revétus de palladium (la couche
fait en moyenne 30 nm d’épaisseur) afin d’éviter |'effet de charge di au faisceau d’électrons.

2.1.3 Caractérisation chimique
2.1.3.1 Spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (IRTF)

Les mesures infra-rouge des matieres premieres sont effectuées a’aide d'un spectrophotometre
Perkin Elmer équipé d'une unité ATR-IRTE Sans préparation préalable, les échantillons sont placés
sur un cristal (diamant). Les spectres sont obtenus suite a la réalisation de 10 balayages successifs
dans une gamme spectrale de 650 - 4000 cm™ et une résolution de 4 cm!. Les spectres sont collectés
et analysés en utilisant le logiciel Spectrum (Perkin Elmer).

2.1.3.2 Analyse thermogravimétrique

L'analyse thermique des liants al’état sec est effectuée al’aide d'une analyse thermique différentielle
et thermo-gravimétrique (ATD-TG) Pyris Diamond (Perkin Elmer) sur un échantillon de quelques
mg préalablement broyé, placé dans une nacelle en alumine munie d’'un couvercle. Lanalyse est
effectuée sous azote entre 25 et 800°C avec une rampe de chauffe de 2°C.min"'.

2.1.3.3 Méthode Van Soest

La méthode Van Soest consiste a réaliser plusieurs extractions successives afin de déterminer la
composition chimique d'un échantillon d’origine végétale (Figure 2.3). Les matiéres premieéres sont
broyées et tamisées a 'aide d'un tamis de 1 mm. Ensuite, 500 mg d’échantillon sont prélevés puis
introduits dans un sachet poreux. La premiere extraction est réalisée avec une solution de NDF
(Neutral Detergent Fiber) dans I’analyseur automatique de fibres ANKOM 2000 a 100°C pendant 1
heure afin d’éliminer le contenu cellulaire soluble comme les graisses, les cires, les pectines, les
protéines et les polysaccharides. La fraction restante contient de la cellulose, de I'hémicellulose, de
la lignine et des minéraux. La solution d’ADF (Acid Detergent Fiber) est utilisée pour la deuxiéme
extraction qui va durer pendant 1 heure a 100°C, afin d’éliminer '’hémicellulose. La fraction restante
contient alors de la cellulose, de la lignine et des minéraux. La derniére extraction est réalisée
avec une solution d’ADL (Acid Detergent Lignin) qui est composée d’acide sulfurique a 72%, dans
I'incubateur Daisy (Ankom) pendant 4 heures. Lors de cette derniere extraction, la cellulose est
solubilisée. Dans I’échantillon, il ne reste que de la lignine et des matériaux récalcitrants. Apres
chaque extraction, les sachets poreux sont rincés a I’eau puis a 'acétone. Apres cela, ils sont séchés
pendant une nuit a 103°C. Ensuite, une calcination des échantillons est réalisée a 550°C pendant 3
heures afin de déterminer la teneur en minéraux (AFNOR [1997]; CARRIER et al [2011]; CONTRERAS
et al [1999]; VAN SOEST et al [1991]).
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Les teneurs en solubles, en cellulose, en hémicellulose, en lignine et en minéraux de chaque
échantillon sont estimées a I’aide des équations suivantes (Equations (2.1) a (2.5)) :

M550 - Mcreuset

Tongi i — 909 rcreusel 2.1
OMinéraux Mech < %MS ( )
M - M x CC — M550 — M
%Ligm'ne — %ADL = ADL — ( sachet ADL) — M550 creuset) 2.2)
Mecp x %oms
M -M x CC — (M550 —M
Yocellulose = ADF — YoADL = ADF — (Msacher ADF) — (M550 creuset) — %ADL 2.3)
Mecn x Y%oms
MnNDF — Msacher X CCNDE) — (M550 —M )
PoHéemicellulose = ONDF — JoADF = sachel creuset’ _ % ADE (2.4)
Mech x Joms
_ (Meep —%ms) + Msacner X CONDE) — (M550 — Mereuser)
Posoluble = (2.5)
Mech x Joms
Avec:

m M ¢ masse de I'échantillon (mg);
m %Mms : pourcentage de masse seche;

m Mnpr, Mapr €t Mapr, : masse de I'échantillon avec le sachet poreux apres la premiere (NDF),
la deuxieme (ADF) ou la derniere (ADL) extraction (mg);

m M;550 : masse de 'échantillon apres calcination dans le creuset (mg) ;
m Mcreuset : masse du creuset (mg);

m CCnpr, CCapr et CCapy. : coefficient de correction du sachet poreux apreés la premiere, la
deuxieme ou la derniere extraction(mg).

Composition

des veégétaux
Mineraux Calcination 5

— | ADL —
Lignine ADF >L
- NDF
| Cellulose | Séchage
Hémicellulose Hemicellulos

gnine

| Soluble | 1 Soluble
Eau &> Eau

FIGURE 2.3 — Schéma synthétique de la méthode Van Soest permettant de déterminer la composition des
végétaux.

2.1.3.4 Méthode Phénol Sulfurique

La méthode du phénol sulfurique consiste a réaliser un dosage des glucides contenus dans les
végétaux étudiés. Comme pour la méthode Van Soest, la matieére premieére est broyée et tamisée a
l'aide d’'un tamis de 1 mm. Ensuite, 3.0 mg d’échantillon sont prélevés et introduits dans un tube a
essai. Puis, 9 ml d’eau distillée, 3 ml d'une solution a 5% (%poids/volume) de phénol/eau et 15 ml
d’acide sulfurique concentré sont ajoutés. La solution est soigneusement mélangée et est laissée au
repos pendant 30 minutes minimum. L'acide sulfurique provoque I'hydrolyse des liaisons osidiques
et la déshydratation des monosaccharides et conduit a la formation de dérivés furfuraux qui vont
ensuite réagir avec le phénol et donner la couleur orange a la solution (Figure 2.4). Labsorbance de
la solution est mesurée a ’aide d’'un spectrophotometre UV-Visible dans la gamme de 550 a 400 nm.
L'absorbance maximale conduit a la teneur en sucre a partir de la courbe d’étalonnage établie pour
la gamme de D (+) xylose (5 - 67 mg.I'!) (DUBOIS et al [1956]; EVON [2008]) et exprimée en mg.1-1.
Lintensité de la couleur est proportionnelle a la quantité de furfural, de sorte que le pourcentage
de D (+) xylose est converti en furfural en utilisant un coefficient de 92.5% (DUBOIS et al [1956]).

31



CHAPITRE 2. METHODES

Polysaccharide i
CH;OH Nahudratatior /v‘\
nyaratatior T HO' H
KoH  pwoH Acide : \ /

H L sulfurique, 95% 5-Hydroxyméthylfurfural

@o—m@/\m 52 o

Solution orange composée
de chromophore absorbant les
UV a 490nm

FIGURE 2.4 — Schéma synthétique de la méthode phénol sulfurique qui permet le dosage des glucides.

2.1.4 Caractérisation physique

La caractérisation physique s’intéresse a la masse volumique apparente, la masse volumique réelle,
la distribution granulométrique des particules (PSD), la teneur en poussiére, la teneur en fibres
et 'absorption d’eau. La porosité totale est également calculée a partir des masses volumiques
apparente et réelle. Les mesures de la masse volumique apparente, de la PSD et de 'absorption
d’eau sont basées sur les recommandations du comité technique Rilem 236 BBM (AMZIANE et al
[2017]). Le protocole de chaque mesure est décrit ci-apres.

2.1.4.1 Echantillonnage des granulats

Les granulats sont livrés dans des big bag. Pendant le transport, la ségrégation des particules induit
que les plus fines se déplacent dans le fond du big bag. Pour assurer une bonne représentativité
de I’échantillon, les granulats sont homogénéisés par mélangeage manuel apres leur réception et
avant chaque prélevement. Pour I'échantillonnage, les bio-agrégats homogénéisés sont mis en tas
sur une surface plane et lisse. Le tas est divisée en quatre tas similaires a I’aide d’'une lame non
coupante. Pour obtenir la quantité requise d’échantillon, '’homogénéisation et la division sont
répétées (Figure 2.5).

FIGURE 2.5 - Méthode d’échantillonnage.

2.1.4.2 Distribution granulométrique des particules (PSD)
La distribution granulométrique des particules est étudiée par granulométrie mécanique pour

toutes les agro-ressources. Lanalyse d’'image est également réalisée sur les cheénevottes, les anas et
les pailles alors que granulométrie par diffraction laser est réalisée sur les fines.

2.1.4.2.a Granulométrie par tamisage mécanique

Pour la granulométrie mécanique, I'échantillonnage est effectué comme décrit précédemment. La
mesure est effectuée sur trois échantillons de 45 + 10 g (numérotés 1, 2 et 3). Le tamisage mécanique
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est réalisé a I’aide de tamis normalisés a ouvertures carrées. Pour les chénevottes, les anas et les
pailles, les tailles d’ouverture des tamis sont de 4, 2, 1, 0.5, 0.25 et 0.1 mm. Pour les pailles de blé G8,
G12 et G14, un tamis de 8 mm est ajouté. Pour les fines, les ouvertures des tamis sont de 2, 1, 0.5,
0.25, 0.16, 0.1 et 0.063 mm. Le tamisage mécanique est effectué sur une plateforme vibrante. La
durée des vibrations est de 20 minutes. La pesée de chaque tamis avec et sans granulat conduit
a la fraction massique retenue par chaque tamis (refus partiel). La somme de la masse retenue
doit correspondre a la masse initiale du matériau. Les passants cumulés sont ensuite calculés.
Selon la recommandation de "Construire en Chanvre" (CONSTRUIRE EN CHANVRE [2018]) pour la
caractérisation des chenevottes, les poussieres contenues dans les chenevottes correspondent aux
particules inférieures a 0.25 mm.

2.1.4.2.b Granulométrie par analyse d’'image

Lanalyse d'image est effectuée sur des échantillons de 6 g. Ils doivent contenir au minimum 2000
particules. Sinon, d’autres échantillons de 6 g sont analysés jusqu’a atteindre le nombre requis
de particules. Un scanner plat est utilisé, afin d’éviter la distorsion de I'image et ainsi assurer un
étalonnage répétable. Les images acquises sont en échelle de gris 8 bits avec une résolution de
600 DPI. Les particules sont réparties de maniéere a ne pas se toucher ou se chevaucher. Un fond
sombre est utilisé pour avoir le maximum de contraste. L'analyse est réalisée avec le logiciel image J.
Les particules sont corrélées a des ellipses (méme aire et centroide qu'une particule, Figure 2.6). Le
diametre minimum de Feret donne la largeur 1 de la particule tandis que le diameétre maximum de
'ellipse de Feret donne la longueur L (PICANDET et al [2012]). Le rapport d’allongement correspond
au rapport longueur/largeur (L/]). Le distribution de taille est calculée a partir d'une analyse
d’image bidimensionnelle, en considérant la forme des particules quasi-homothétique et leur
masse volumique quasi-constante. La distribution de masse des particules est ainsi calculée a partir
de la surface projetée A; et de la largeur /; des particules selon I’équation (2.6) suivante :
?:1 Ai X li

PhX=sx) = ——
YN A x

(2.6)

Le comité technique Rilem BBM (AMZIANE et al [2017]) conseille d’effectuer I'analyse pour des
tailles de particules allant d'une surface de 0.18 mm? a I'infini. Cependant, la granulométrie par
tamisage mécanique ayant montré que les granulats étudiés comprenaient des particules plus
petites (passage de particules a 0.25 mm), I'analyse est effectuée sur la plage de 0.06 mm? a I'infini.

Ellipse Largeur (1)
ajustée

<« = =

™ A

Longueur (L) Particule

FIGURE 2.6 — Traitement de I'image de gauche a droite : numérisation, binarisation de I'image, conversion
des niveaux de gris et ajustement des ellipses.

Pendant la préparation des scans, les fibres sont collectées afin de quantifier la teneur en fibres
correspondant au rapport de la masse de fibres a la masse de I’échantillon.

2.1.4.2.c Granulométrie par diffraction laser

La distribution granulométrique des fines est également mesurée par diffraction laser a I'aide d'un
granulometre laser Malvern Mastersizer 2000 équipé de I'unité de dispersion seche Scirocco 2000.
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Cette mesure est basée sur le principe que les particules qui traversent un rayon laser, diffusent de
la lumiere selon un angle directement lié a leur taille. La diffraction laser conduit au diametre de la
sphere ayant le méme volume que la particule (Figure 2.7). La distribution granulométrique est
donnée en volume. La plage de mesure des particules va de 0.02 a 2000 yum.

-~k e
o =l Diamétre
> ;’ \ £ = |
5! \ \ equivalent
> Particule ( |

= e

FIGURE 2.7 — Notion de diameétre équivalent dans le cas de la granulométrie par diffraction laser.

2.1.4.3 Masse volumique et porosité
2.1.4.3.a Masse volumique apparente des granulats

La masse volumique apparente p,p, est mesurée a I'état sec et a (23°C; 50 %HR). La mesure est
effectuée avec un cylindre en plastique transparent qui fait 94 mm de diametre et 204 mm de
hauteur. Les granulats sont versés dans le cylindre. La quantité d’échantillon est choisie pour
remplir environ la moitié du volume du récipient. Le cylindre est retourné dix fois pour assurer la
représentativité des granulats en vrac (Figure 2.8.a). Lensemble est 1égérement secoué pour obtenir
un niveau horizontal, ce dernier est repéré a I’aide d'un disque en carton (Figure 2.8.b). La masse
des granulats est calculée a partir des différentes pesées réalisées avec le cylindre (sans et avec
granulats). Le volume est calculé en pesant le cylindre rempli d’eau jusqu’au niveau repéré (Figure
2.8.c). La masse volumique apparente est alors le rapport de la masse au volume. La précision de la
mesure est calculée a partir des caractéristiques de la balance et de la précision du niveau, estimée
a environ 0.5 mm. Cette précision est supérieure a 1%. Pour chacune des matiéres, la mesure est
répétée cing fois.

FIGURE 2.8 — Protocole de mesure de la masse volumique apparente.

2.1.4.3.b Masse volumique apparente des composites

La masse volumique apparente p,p, des composites est calculée suite a leur pesée ainsi que la
détermination de leur volume total. Ce dernier est calculé a partir des dimensions (largeur, longueur
et hauteur) du composites mesurées quatre fois chacune avant d’étre moyennées pour limiter les
erreurs. La norme NF EN ISO 12570 (AFNOR [2000]) recommande une mesure du volume a 1%
pres et une mesure de la masse a 0.1% prés pour la détermination de la masse volumique apparente.
Les mesures sont réalisées avec un pied a coulisse ayant une précision de lecture de 0.01 mm. Cette
méthode est suffisamment précise dans la mesure ot les échantillons ont des géométries simples
(parallélépipedes).
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2.1.4.3.c Masse volumique du squelette

La masse volumique du squelette ps est mesurée avec des pycnometres. Les échantillons secs
sont placés dans des pycnometres. Ils sont ensuite immergés dans du toluéne et régulierement
secoué jusqu’a ce qu’aucune bulle ne soit visible. Les pycnomeétres sont alors totalement remplis de
toluene. Les pesées successives des pycnometres (1), des pycnometres avec les échantillons secs
(my), des pycnometres avec les échantillons secs et remplis de toluéne (m3) et des pycnometres
rempli d’eau (m4) conduisent a la masse des échantillons et a leur volume (Figure 2.9). La masse
volumique du toluéene est également mesurée au pycnometre, en le remplissant d'une part de
toluene et d’autre part d’eau. Un pycnometre est utilisé pour chaque granulat. Pour les chénevottes,
la paille de colza, les anas de lin, les fines de chanvre et de lin, le volume du pycnometre est
d’environ 600 ml. Pour la paille de blé, le volume du pycnometre est d’environ 1200 ml (ASTM
[1997]). Trois pycnometres d’environ 600 ml sont utilisés pour chaque composite. Ces derniers sont
Echantillon Toluene

préalablement grossierement émiettés.
= (Proluzne)
o
S
Eau (peau)
m4 mg ms my

FIGURE 2.9 - Protocole de mesure de la masse volumique du squelette.

Connaissant les masses m,, my, ms et my, la masse volumique du squelette p; des échantillons est
calculée a partir de la relation (2.7).

_ Mechantillon _ Mechantillon mz —my

Ps = = = =
Vechantillon prcno —Violugne ﬂ - M

2.7)

Peau  Ptoluene

out la masse m; correspond a la masse du pycnometre avec son bouchon vide, la masse m; cor-
respond a la masse du pycnometre avec son bouchon et I'’échantillon, la masse m3 correspond
ala masse du pycnometre avec son bouchon et I’échantillon rempli de toluéne jusqu’en haut, la
masse my correspond a la masse du pycnometre avec son bouchon rempli d’eau jusqu’en haut,
la masse volumique p;o7yene COrrespond a la masse volumique du toluene et la masse volumique
Peau correspond a celle de d’eau. Les 2 masses volumiques pojyene €t Peqn SONt fonction de la
température.

2.1.4.3.d Porosité totale

La porosité totale n; d'un matériau correspond a la somme de la porosité fermée, ouverte et de la
macroporosité inter-granulaire. En supposant que la totalité de la porosité a été accédée lors de la
mesure au pycnometre, la porosité totale se traduit par '’équation (2.8).

n, = Ps —Papp 2.8)

Ps

avec ps qui correspond a la masse volumique du squelette de I'échantillon et pgp, a la masse
volumique apparente.
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2.1.4.4 Absorption d’eau

Le protocole de mesure d’absorption d’eau est basé sur les recommandations du comité technique
Rilem BBM (AMZIANE et al [2017]). La mesure est effectuée en utilisant un sac perméable a ’eau et
une essoreuse a salade. Environ 20 g de granulats secs sont utilisés pour chaque échantillon. Aprés
le mouillage, le sac (sans ou avec échantillon) est essoré a 195 tr/min pendant une minute avant la
pesée. Le but de I'essorage est d’éliminer ’eau adsorbée a la surface des particules ou située entre
les particules. Une premiere mesure est effectuée sur un sac vide (Figure 2.10).

sac
e 20 g de '
4, perméable a gran%lats £
; I’eau P \/’
| _ . seCcs mh 7 .
W, 3 ¥ /\/, ‘5".9-' Pt o HH ’
S— — A, —

e %) o = (D 1min, 15
' 4 = min, 4h, 24h,
«» 48h

FIGURE 2.10 — Protocole de mesure de I'absorption d’eau.

Le poids de I’échantillon humide est calculé a partir du poids du sac avec I’échantillon humide et
du sac vide. La mesure est effectuée apres 1, 15, 240, 1440 et 2880 minutes. A chaque fois, la teneur
en eau de I’échantillon est calculée avec I’équation (2.9).

w(t) = m (2.9
mo

Avec m(t) qui correspond a la masse de I’échantillon humide a I'instant ¢ (g) et my qui correspond
ala masse de I’échantillon sec (g).

La variation de la teneur en eau dans le temps est donnée par I’équation (2.10) :
w(t) =IRA+K; x log(?) (2.10)

Ou IRA est le taux initial d’absorption d’eau qui caractérise I'adsorption d’eau externe et K; qui
correspond a la pente de la courbe de la teneur en eau en fonction du logarithme du temps qui
d’apparente quant 2 lui 4 une vitesse de diffusion spécifique. Le coefficient de corrélation R?
caractérise la pertinence de la relation.

Pour chaque granulat, la mesure est effectuée sur trois échantillons. Ensuite, les valeurs IRA et K;
sont moyennées afin de tracer la courbe caractéristique du granulat. L'écart type est également
calculé pour indiquer la répétabilité de la mesure.

2.1.5 Caractérisation hygrothermique
2.1.5.1 Conductivité thermique

La mesure de la conductivité thermique est réalisée avec une sonde fil de 5 centimetres de long
(méthode transitoire, AMZIANE et al [2017]). Pour les granulats et les composites, la mesure est
effectuée au point sec dans un dessicateur contenant du gel de silice aprés séchage a I'étuve et
une fois que les échantillons sont revenus a la température ambiante. Une seconde mesure est
également effectuée a 23°C et 50 %HR (uniquement dans le cas des composites) dans une piece
régulée a cette température et cette humidité relative.
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Cette méthode est basée sur I'analyse de 'augmentation de température en fonction du temps de
chauffage.

_ 4
AT = TN (In(2) +C) (2.11)

Ou AT (°C) correspond a I’élévation de la température, g (W/m) correspond au flux de chaleur par
metre, A (W/(m.K)) correspond a la conductivité thermique, t (s) correspond au temps de chauffage
et C est une constante incluant la diffusivité thermique du matériau.

Dans le cas des granulats, I'’échantillon est saupoudré dans un contenant cylindrique transparent.
Lorsque celui-ci est plein, la sonde est placée a sa surface et un second contenant cylindrique trans-
parent est placé au-dessus puis rempli de la méme maniere. Cette méthode permet de contréler la
masse volumique apparente des granulats. La taille des contenants cylindriques est choisie pour
que le flux de chaleur reste dans I’échantillon. Leur diametre correspond a deux fois la longueur
du capteur. Chaque contenant fait ainsi 10 centimétres de diametre et 7.5 centimétres de hauteur.
Lorsque I’échantillon est préparé, sa masse volumique apparente est vérifiée pour assurer la repré-
sentativité du matériau en vrac. Le dessus du contenant supérieur est recouvert d'une plaque pour
empécher tout échange d’humidité pendant la mesure (Figure 2.11.a).

Dans le cas des composites, la mesure de la conductivité thermique est effectuée avec le capteur
pris en sandwich entre deux échantillons. Pour assurer un bon contact (afin d’éviter la présence
d’une lame d’air), une masse est posée sur ’échantillon du haut (Figure 2.11.b).

FIGURE 2.11 - Dispositif expérimental pour la mesure de la conductivité thermique des granulats (a) et des
composites (b).

Le flux de chaleur et le temps de chauffage sont choisis afin d’atteindre une élévation de température
suffisamment importante (> 10°C) et un coefficient de corrélation élevé (R?) entre les données
expérimentales et la courbe d’ajustement. Dans cette étude, le dispositif commercial CT-Metre
est équipé d'un fil chaud. La puissance utilisée est de 142 mW (pour les granulats et composites a
base de chenevottes, d’anas et de pailles) ou de 205 mW (pour les composites a base de fines de lin
et de chanvre, de rafles et résidus de rafles de mais) et le temps de chauffage est de 90 secondes
(pour les granulats) ou 120 secondes (pour les composites). Ces réglages permettent de répondre
aux exigences précédentes (augmentation de température supérieure a 10°C et valeur R? élevée).
Selon le constructeur, la précision attendue est donc supérieure a 5 %. Le capteur est régulierement
contrdlé en mesurant la conductivité thermique d'un matériau de référence égale a 0.039 W/ (m.K).
La mesure de la conductivité thermique est répétée 5 fois pour chaque matériau alors que pour
chaque formulation, trois paires d’échantillons sont considérées en les combinant différemment
(A & B, C& B et A& C, Figure 2.12). La conductivité thermique d’une paire d’échantillons est
la moyenne de trois mesures avec un coefficient de variation (rapport de I'écart type a la valeur
moyenne) inférieur a 5 %. La conductivité thermique d’'une formulation est la moyenne des neuf
mesures réalisées sur ’ensemble des paires d’échantillons.
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| Masse ‘ | Masse ‘ ‘ Masse
B C A Conductimétre
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chaud

FIGURE 2.12 — Combinaisons réalisées des composites lors de la mesure de leur conductivité thermique.

2.1.5.2 Valeur Tampon Hygrique (MBV)

La caractérisation hygrique est basée sur la mesure de la valeur tampon hygrique (Moisture Buffer
Value - MBV) qui caractérise la capacité des matériaux a modérer les variations d’humidité relative
intérieure dans les batiments. Cette valeur est mesurée selon le protocole Nordtest (RODE et al
[2005]) développé dans le cadre du projet du méme nom. Lors de celui-ci, un round robin test a
été effectué sur neuf matériaux de construction représentatifs. Il donne les premiers résultats et
conduit a une classification des valeurs du tampon d’humidité de négligeable a excellente (Figure
2.13.a).

Pour réaliser le test, les agro-ressources sont placées dans des récipients étanches d’environ 12 cm
de diametre et ouverts en surface supérieure. Quant aux composites qui se trouvent sous forme
cubique de 10 x 10 x 10 cm, ils sont étanchés sur toutes les surfaces sauf une.

Dans tous les cas, le volume des échantillons est d’environ 800 a 1000 cm3. Apres leur stabilisation a
(23°C; 50 %HR), les échantillons sont exposés a une variation cyclique quotidienne de '’humidité
relative ambiante (8 heures a 75 %HR et 16 heures a 33 %HR) dans une armoire climatique (Vétsch
VC4060, Figure 2.13.b). Le MBV est ensuite calculé a partir de leur absorption d’humidité ainsi que
leur désorption suivant I’équation (2.12) :

Am

MBV = (2.12)
HRhaut - HRbas

Avecle MBV (g/(m2.%HR)) qui correspond a la valeur du tampon d’humidité, Am (g) qui correspond
al’absorption/la désorption de 'humidité lors du cycle, A (m?) qui correspond a la surface ouverte
et HRy,qut/pas (%) qui correspond a I’humidité relative haute ou basse.

La température et 'humidité relative sont mesurées toutes les 5 minutes a ’aide d’'un capteur
SHT75 ainsi que du capteur de la chambre climatique. Le capteur SHT 75 est étalonné a 23°C avec
du gel de silice (point zéro) et des solutions salines a 22.75, 32.90, 43.16, 58.20, 75.36, 81.20 et 97.42
%HR. Lhumidité relative est ensuite déterminée a 'aide de ’équation (2.13) de octobre 2015 a
novembre 2016 et de 'équation (2.14) a partir de novembre 2016 a cause d’'un changement de
sonde :

HR o, = 0.0043.HR% ;1 +0.6096.HRspi175 + 3.3458 (2.13)
HR (o, = 0.0047.HR? ;s +0.5837.HRspr175 + 2.1500 (2.14)

La vitesse d’air au voisinage des échantillons varie de 0.1 a 0.4 m/s pour la vitesse horizontale et
est inférieure a 0.15 m/s pour la vitesse verticale. Les échantillons sont pesés hors de la chambre
climatique cinq fois pendant la période d’absorption et deux fois pendant celle de désorption. La
précision de lecture de la balance est de 0.01 g et sa linéarité est de 0.01 g. La précision de la valeur
tampon hygrique est donc d’environ 5 %. Pour chaque matériau ou formulation, le MBV est mesuré
sur trois échantillons. Le MBV d'un matériau ou d’'une formulation correspond donc a la valeur
moyenne de ces trois mesures.
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FIGURE 2.13 - (a) Classification des matériaux selon le projet Nordtest par rapport au MBV - (b) Dispositif
expérimental pour la mesure du MBV dans le cas des composites.

2.1.6 Caractérisation mécanique
2.1.6.1 Compressibilité des agro-ressources

La compressibilité des agro-ressources est testée sur 100 g de granulats en vrac. Ces derniers sont
introduits dans un tube creux en plastique transparent rigide de 10.0 cm de diametre et de 18.0 cm
de hauteur. Une fois le tube fermé, il est retourné dix fois afin d’assurer une bonne représentativité
des granulats en vrac. Ensuite, I'ensemble est légérement secoué pour obtenir un niveau horizontal.
Cette préparation d’échantillon s’inspire des recommandations du comité technique Rilem BBM
dans le cas de la mesure de la masse volumique apparente (AMZIANE et al [2017]). Ainsi, la formation
d’arches est évitée (Figure 2.14).

FIGURE 2.14 — Préparation de I'échantillon.

Le tube plastique est ensuite fixé a la plateforme inférieure de la machine d’essai Zwick/Roell
ProLine qui est équipée d'un capteur de force 20 KN XForce (charge possible a partir de 0.02 %
de sa capacité et 0.05 % de lisibilité). Sur la traverse de la machine d’essai est monté un piston
en aluminium de 9.5 cm de diametre et de 20.0 cm de hauteur qui va servir a la compression des
granulats. L'échantillon est soumis a trois cycles de chargement et de déchargement, avec un retour
du piston a la position initiale entre chaque cycle. Les deux premiers cycles de chargement et de
déchargement compriment les éprouvettes a 500 et 2000 N, ce qui correspond a des pressions
de 0.0637 et 0.2546 MPa. Le dernier cycle est piloté pour atteindre une hauteur de 5.0 cm. Ceci
correspond a deux cycles successifs de charge/décharge a pression imposée et a un dernier cycle a
compacité imposée. Les contraintes appliquées ont été sélectionnées pour s’adapter aux différents
processus de fabrication. En effet, la capacité de la presse peut étre limitée a une centaine de
KPa (chaine continue) ou jusqu’a plusieurs MPa (presse a plateaux) en fonction de la technologie
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utilisée. La vitesse d’essai est fixée a 1 mm/s. Cette derniére a un impact sur la compressibilité du
mélange lors du chargement. Ainsi, la vitesse choisie est suffisamment faible pour s’affranchir des
effets de relaxation des granulats lors du test.

Au cours de cette étude, les granulats en vrac sont testés dans un espace confiné. La préparation de
I’échantillon est la principale différence avec les travaux précédents ot les échantillons sont :

m En pellets (ADAPA et al [2009]; GUO et al [2016]; MANTI et al [2004]; STELTE et al [2011]);

m En vrac pré-chargé dans un moule et testé avec le moule (M1A0 et al [2015]) ou sans le moule
(CEREZO [2005]; NGUYEN [2010]);

m En vrac sans pré-chargement dans un espace non confiné (TRONET et al [2014]).

Les conditions expérimentales définies dans cette étude correspondent aux conditions du procédé
de fabrication des panneaux auquel sont soumis les granulats.

2.1.6.2 Résistance de compression simple sur les composites

Les essais de compression sont réalisés avec une machine d’essai Zwick/Roell ProLine équipée
d’une cellule 20 KN XForce de charge. Les essais sont pilotés en déplacement avec une vitesse
transversale égale a 0.05 mm/s. Le chargement est monotone (pas de cycles de charge). Les échan-
tillons cubiques de 10 x 10 x 10 cm testés sont placés entre deux plaques d’acier afin de garantir un
déplacement et une pression homogenes. La charge est appliquée par le déplacement de la plaque
supérieure. Le test est effectué sur 3 échantillons pour chaque formulation.

Les résultats des essais mécaniques sont analysés par le biais de courbes de contrainte-déformation,
selon la norme NF EN 826 (AFNOR [2013] - Figure 2.15). La contrainte est évaluée en rapportant
I'effort a la surface initiale de I’échantillon et la déformation est relative a la hauteur initiale de
I’échantillon. Le début de la courbe contrainte-déformation est recalé afin de s’affranchir des effets
de mise en contact des plateaux avec la surface des échantillons qui n’est pas parfaitement plane.
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FIGURE 2.15 — Courbes de contrainte-déformation des composites (a) chanvre - lignine BioChoice® et (b)
résidus de rafles de mais - extraits de rafles de mais.

La plupart des composites présente un comportement mécanique de type compactant (augmen-
tation continue de la déformation en fonction de la contrainte). Dans ce cas, la résistance a la
compression correspond a la contrainte obtenue pour une déformation longitudinale € = 10 %
(Figure 2.15.a, AFNOR [2013]).

D’autres composites développés ont un comportement différent. En effet, une fracture relativement
ductile se propage sur leur surface latérale avant qu'une déformation longitudinale de 15 % soit
atteinte (Figure 2.15.b). Dans ce cas-ci, la résistance a la compression correspond a la contrainte
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maximale mesurée (pic de la courbe). Cette regle d’identification de la résistance a la compression
est appliquée dans le cas des courbes présentant un pic exceptée lorsque la déformation obtenue
au pic de contrainte est supérieure a 10 % (Figure 2.15.b, AFNOR [2013]).

2.1.7 Durabilité
2.1.7.1 Immersion accidentelle

L'essai d'immersion accidentelle vise a évaluer la résistance a I'immersion, le changement de masse
volumique et de conductivité thermique des composites apres une immersion accidentelle. Apres
stabilisation des échantillons a 23°C et 50 %HR dans une enceinte climatique, la masse volumique
de chaque échantillon est mesurée. Pour chaque formulation, trois échantillons sont utilisés. La
mesure de la conductivité thermique de chaque formulation (comme décrit dans la section 2.1.5.1)
est également effectuée. Ensuite, les échantillons sont immergés dans I'eau a température ambiante
pendant 5 minutes. Pour éviter qu’ils ne remontent a la surface, ils sont placés dans un panier
maillé en plastique, fermé par une grille qui est aussi en plastique et maintenue grace a une masse
(Figure 2.16).

Grille en plastique
Eau masse //

echantillon Panier en plastique

Récipient

FIGURE 2.16 — Dispositif expérimental de I'essai d'immersion accidentelle.

Les effets de I'immersion sont évalués par une inspection visuelle avec une photographie si le
composite est désagrégé pendant I'essai ou par une seconde mesure de la masse volumique et de
la conductivité thermique (apres une nouvelle stabilisation a 23°C et 50 %HR dans une enceinte
climatique).

2.1.7.2 Vieillissement accéléré
2.1.7.2.a Protocole

Le test de vieillissement accéléré évalue la résistance fongique des composites a température et
humidité données et est schématisé par la Figure 2.17. Apres stabilisation a (23°C; 50 %HR), le test
de vieillissement accéléré est effectué dans une enceinte climatique (Vétsch VC0034, Figure 2.17.1)
dans des conditions de température et d’humidité relative controlées a (30°C; 90 %HR) pendant
trois mois. Les composites sont testés sans stérilisation préalable ou inoculation de moisissure
pour reproduire fidelement une situation d’exposition réelle.

Pour chaque formulation, trois éprouvettes sont testées. Chaque éprouvette est placée dans une
boite en plastique (dont la face supérieure est ouverte) pour éviter la contamination entre les
échantillons. Afin de faciliter le traitement d’image, elles sont bloquées grace a 4 blocs adhésifs
en aluminium afin de les empécher de se déplacer dans la boite en plastique. De plus, le banc
expérimental permet de toujours prendre des photos de la surface supérieure des composites de
la méme maniere (Figure 2.17.3). Chaque jour, du lundi au vendredi, les éprouvettes sont pesées
(Figure 2.17.2) et inspectées visuellement. Les photos sont réalisées avec un appareil photo (Coolpix
8700, 8 Megapixels, Nikon).

41



CHAPITRE 2. METHODES
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FIGURE 2.17 — Dispositif expérimental du vieillissement accéléré : (1) conditionnement, (2) pesée et (3) prise
des photos.

2.1.7.2.b Analyse de la variation de masse

Pour I'analyse, la variation de masse a partir du point d’équilibre est liée a la surface d’échange
(y compris la surface horizontale supérieure et les surfaces latérales de I’échantillon). La perte de
masse de chaque formulation est exprimée comme le rapport de masse entre la masse maximale et
celle au temps ¢, dans 'équation (2.15).

m -—m
PM=—"%  «100 (2.15)

Mmax

Ou PM est la perte de masse (en %), mmyqx €st la masse maximale du composite (g) et m est la
masse du composite au temps donné (g).

2.1.7.2.c Analyse visuelle

Le dernier jour de I'essai, la croissance des moisissures qui se trouvent sur la surface supérieure des
échantillons, est évaluée visuellement selon I'échelle de croissance de la norme BSI EN ISO 846 -
1997 (BSI [1997], Tableau 2.2). Cette méthode est subjective. Ainsi, I’évaluation finale correspond a
la valeur moyenne de la note donnée par 8 personnes distinctes.

TABLEAU 2.2 — Evaluation de la croissance des moisissures suivant la norme BSI EN ISO 846 - 1997.

Intensité de la croissance Evaluation

0 Aucune croissance apparente sous microscope
Aucune croissance visible a I'ceil nu, mais clairement visible au microscope
Croissance visible a I'ceil nu, couvrant jusqu’a 25% de la surface d’essai
Croissance visible a I'ceil nu, couvrant jusqu’a 50% de la surface d’essai
Croissance considérable, couvrant plus de 50% de la surface d’essai
Croissance importante, couvrant plus de 75% de la surface d’essai

G W N =
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2.1.7.2.d Analyse d’image

Lindicateur de contamination choisi est la surface photographiée relative contaminée par les
moisissures en référence a la surface totale. Le méme type d’approche est utilisé dans les travaux
de recherche de NIELSEN et al [2004], ou de JOHANSSON et al [2012], ou de CLAUSEN et YANG
[2013], ou encore de GARZON-BARRERO et al [2016] par exemple. Pour évaluer la croissance des
moisissures entre deux dates #j et #, deux photographies du méme échantillon ont été prises. Dans
cette étude, un dispositif expérimental trés simple a été choisi (Figure 2.17.3) pour éviter I'utilisation
d’équipements sophistiqués. Cependant, pour ’analyse d'images, il est nécessaire d’utiliser ou de
développer des outils informatiques spécifiques. Lanalyse d'image est effectuée en deux étapes :

m Tout d’abord, le champ de déplacement entre les images enregistrées a f et ¢ est calculé. Ce
déplacement peut étre di a la manipulation de I'opérateur (comme un mouvement accidentel
del’échantillon ou de I'appareil photo) ou peut étre provoqué par une dilatation du composite
due au gonflement induit par le changement d’humidité. Cette étape est réalisée grace a la
corrélation d’'image numérique (DIC : Digital Image Correlation) utilisant le code DIGIMCO
développé par Marc Francois (Université de Nantes, collaboration avec le laboratoire GEM)
dans '’environnement MATLAB. Des outils similaires, qu’il s’agisse de logiciels libres ou
commerciaux (BLABER et ANTONIOU; HOLOS3 et al), sont utilisés depuis plusieurs années
pour mesurer le champ de déplacement ou évaluer les propriétés mécaniques (BESNARD et al
[2006]; CHU et al [1985]; SUTTON et al [2009]).

m Deuxiemement, I'’emplacement des moisissures est révélé grace a la carte d’erreur de la
corrélation entre les images enregistrées a l'instant f; et ¢. Elle représente la différence entre
les deux images une fois corrélées dans I'espace. Une différence de niveaux de gris révele la
présence de moisissures.

Le principe de I'analyse est le suivant. Une image numérique est un ensemble de données produites
en enregistrant la variation de I'intensité d'un signal. C’est une matrice de [ lignes et de ¢ colonnes.
Chaque pixel a une valeur qui représente la luminosité d’'une couleur donnée a un emplacement
spécifique. Dans la suite du document, I'image f et 'image g désignent les images d'un objet
respectivement enregistrées a l'instant initial #y et a I'instant ¢. Les fonctions discretes f(X) et g(X)
désignent respectivement les niveaux de gris associés au pixel des images f et g situés a la position
X (les coordonnées sont en pixels). Lemplacement d'un point de texture donné est désigné par X
dans I'image f et x dans 'image g (voir la Figure 2.18). Les transformations possibles entre deux
images sont schématisées sur la Figure 2.18 (c’est-a-dire une dilatation, une translation et une
rotation). La premiére étape de I'analyse consiste a calculer le champ de déplacement u(X) qui
donne le meilleur ajustement entre les images f et g. La texture des deux images est similaire et est
utilisée pour déterminer cet ajustement.

Echantillon au temps t
Echantillon au temps to

Image g

FIGURE 2.18 - Corrélation d'image numérique entre 'image initiale f (temps #;) et 'image courante g (temps
7).

Le déplacement u est défini par :

x=X+u (2.16)

43



CHAPITRE 2. METHODES

En supposant une déformation homogene, la modélisation de la transformation est un champ
paramétré de la forme :

x=F.X+T) (2.17)

Ou T est le vecteur translation décrit par les parameétres A; et A,.

A =T, (2.18)
A2 =T> (2.19)

Et F est le tenseur du gradient de déformation décrit par les parameétres (A3, Ay, A5 et Ag) :

Az=nF;-1) (2.20)
Aq = n(Fy2) (2.21)
As = n(Fa) (2.22)
A =n(Fa—1) (2.23)

Ou n est un facteur de pondération. Il faut souligner que le tenseur F comprend une déformation
pure, une rotation rigide et une dilatation. La méthode DIC (BESNARD et al [2006]) est basée
sur une hypothese de conservation du flux optique entre les images f et g dont la texture ne
differe pas significativement donc f(X) = g(x) = g(X+u) (avec une erreur possible). Les conditions
expérimentales sont compatibles avec ces hypotheéses puisque la luminosité des images et la
couleur des composites n’ont pas évolué de maniere significative au cours du test. Pour trouver le
déplacement u ou les parametres A;, il faut minimiser la somme des différences quadratiques ¢
des niveaux de gris sur la zone d’intérét —Z;— qui correspond dans cette étude a I'’ensemble de la
surface photographiée du composite.

O A2, A3, A4, A5,6) = Y (8) — f(X)? (2.24)
XeZ;

Cependant le calcul du champ de déplacement n’est pas I'objectif de cette étude. Il s’agit de compa-
rer les images f (original) et g (avec les moisissures), pixel par pixel, exactement au méme endroit.
Ici, la présence de moisissure modifie le niveau de gris. Les zones affectées par les champignons sont
supposées étre grandes par rapport a la taille de la texture de 'image du composite. En supposant
une variation uniforme b du niveau de gris, (en raison de la présence de moisissure), 'équation
(2.24) devient :

OA1,A2,A3, 0, A5,06) = Y (§X) +b— f(X))? (2.25)
XeZ;

Le résultat de la minimisation (c’est-a-dire le calcul des parameétres A; ou le champ de déplacement
u) n'est pas modifié par la présence de b puisqu’il ne modifie pas le gradient ¢ (BESNARD et al
[2006]). La Figure 2.19 illustre 1a méthode. La fonction f(X) représente un exemple 1D du niveau
de gris dans 'image initiale f (sans moisissure). La fonction g(X) représente le niveau de gris
final de 'image g dans laquelle les moisissures ont changé le niveau de gris de la partie droite.
Un mouvement de corps rigide est visible. Une fois calculée la meilleure corrélation (Equation
(2.25)), les pics des images f(X) et g(x) correspondent. Ensuite, la différence g(x) — f(X) montre
I’emplacement de la surface contaminée.

Un test a été effectué sur une image de 8 bits (luminosité codée de 0 a 256) d'un composite sans
moisissure visible (voir Figure 2.20). Limage de référence est I'image (a) qui sera comparée al'image
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g(x) = g(X+u) : Luminosité de I'image deformee g

FIGURE 2.19 — Luminosité relative des images g et f : une erreur implique la détection d'un nouvel objet.

(b). C’est une photographie du méme composite prise 24 heures plus tard également exempte de
moisissures. Dans 'image (c), une inscription est ajoutée avec un logiciel de dessin. Ensuite, avec
DIGIMCO, on recherche le champ de déplacement uniforme qui permet de superposer d’abord les
images (a) et (b) puis les images (a) et (c). Une fois le champ de déplacement obtenu, la carte des
erreurs de corrélation entre (a) et (b) est affichée sur 'image (d). Sur I'image (e) la carte des erreurs
de corrélation entre (a) et (c) est également affichée. Sur la carte d’erreur (e), I'inscription ajoutée a
I'image (c) est clairement visible tandis que la carte d’erreur (d) est uniforme et n’a pratiquement
aucune erreur. A partir de cette carte d’erreur, une opération de seuillage (binarisation) permet
d’isoler la différence, dans cet exemple : I'inscription "Test DIGIMCO".

.:t %Y

(a) Photo d’origine au temps t, (b) Photo au temps t (c) Photo modifiee au temps ¢

1 1
TEST
0 L4
DIGIMCQ
-1 y
(d) Erreur de corrélation entre les images a & b (e) Erreur de corrélation entre les images a & ¢

FIGURE 2.20 — Exemple de détection d’objet en utilisant la DIC.

I convient de souligner que dans l'utilisation traditionnelle de la méthode DIC, la surface de 'objet
étudié est recouverte d'un mouchetis. Cette préparation de surface permet d’obtenir une image
trés contrastée et non structurée. Ce n’est pas le cas pour ce test. La surface du composite fait office
de mouchetis aléatoire. La présence de centaines de particules enchevétrées sans motif régulier sur
la surface visible du composite permet d’appliquer la méthode DIC sans modification du milieu.
Ainsi, 'utilisation de la DIC ne nécessite aucun traitement ou modification de I'environnement
susceptible de modifier la croissance des micro-organismes étudiés.

Une fois les cartes d’erreurs de corrélation calculées pour chaque image, I'opération de post-
traitement est effectuée avec MATLAB. La procédure de traitement d'image est résumée sur la
Figure 2.21. Elle nécessite au moins 3 images : I'image initiale du composite (a), une image sans
moisissure apparente (b) et 'image a analyser (c). Aprés I'obtention des cartes de corrélation (d) et
(e), un seuillage est effectué. Le choix de la valeur de seuil est par définition arbitraire. Cependant,
I’étude de la carte des erreurs de corrélation obtenue pour une image supposée sans moisissures
(voir un échantillon a ¢ = f + 2jours sur la Figure 2.21.d) permet de proposer une valeur seuil
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(a‘)-lmage d'origine (b) Image au temps (cflmage au temps
au temps f, t =ty+ 2 jours - t=ty+ 16 jours

Etape | : DIC

Niveau de gris
Niveau de gris

. . 0
(d) Erreur de corrélation 0 (e) Erreur de corrélation
entre les images a & b entre les images a & ¢
4 x10° 241 14x10° 241
99% des pixels au 12! )
3 3 dessus de la valeur ‘ 2 +
Z seuil x 10
= [ I
8 2 | 88 i
Etape Il : Binarisation o ‘ o gl /
t | 'g 4  Détection des f
s 1 2, moisissures —/\x
! \
0 0
0 50 100 150 200 256 0 50 100 150 200 256
Niveau de gris Niveau de gris
(f) Distribution du niveau de (g) Distribution du niveau
gris de l'image d de gris de I'image e

Etape Ill : Post-traitement :

e Seuillage;

e Fermeture puis ouverture
morphologique de l'image;

¢ Pourcentage de la surface
contaminée.

(i) Image h aprés
(h) Image g aprés seuillage traitement du bruit :
détection des moisissures

FIGURE 2.21 — Procédure d’analyse d’'image, DIC et post-traitement appliqué sur composite C5.
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cohérente et systématique. Sur cet exemple, 99 % des pixels ont un niveau de gris supérieur a 246
(voir Figure2.21.f). Cette valeur a été utilisée pour les opérations de seuillage effectuées sur les
photographies prises les jours suivants.

Les pixels dont la valeur est inférieure a cette valeur seuil sont considérés comme contaminés
(voir Figure 2.21.g). Apres le seuillage, la Figure 2.21.h est obtenue). Une opération morphologique
d’ouverture et de fermeture de I'image en noir et blanc est ensuite effectuée pour filtrer les pixels
isolés (avec la fonction imopen et imclose de Matlab) et réduire ce qui s’apparente a du bruit de
mesure. Enfin, il suffit de compter le nombre de pixels blancs et de pixels noirs dans 'image pour
obtenir le pourcentage de surface contaminée par les moisissures.

La méthode choisie a 'avantage d’étre non intrusive contrairement a d’autres méthodes trouvées
dans la littérature :

m Utilisation d'un adhésif pour retirer les spores fongiques des échantillons puis scan de 'em-
preinte laissée par les moisissures (CLAUSEN et YANG [2013]);

m Scan des échantillons sur les deux faces (GARZON-BARRERO et al [2016]).

En effet, a aucun moment (sauf a la fin de I’essai), quelqu'un ne vient perturber le biotope.

2.1.7.2.e Visualisations microscopiques

Apres la période d’essai de trois mois, I'identification des moisissures qui se développent sur la
surface des composites infectés est réalisée a I’'aide d'un microscope optique. Le protocole utilisé
est celui décrit dans la section 2.1.2.1.

2.1.7.3 Essaifeu

La réaction au feu correspond au comportement du matériau face au feu et son aptitude a le
propager. Le cone calorimetre permet de I'étudier en partie. C’est un dispositif de calorimétrie
permettant I’étude du dégagement de chaleur produit lors de la combustion de matériaux soumis a
une densité de flux radiatif incident. La Figure 2.22 présente un schéma détaillé de 'appareil de
mesure ainsi qu'une photo du cone calorimetre (Atlas) en fonctionnement utilisé lors des différents
essais.

Le protocole de mesure s’inspire des normes ISO 5660-1 :2015 (NORME ISO [2015]), NF EN 13501-
1+A1 (DIRECTIVE EUROPEENNE [2013]) et XP ENV 12038 (DIRECTIVE EUROPEENNE [2003]).

Pour réaliser le test du cone calorimeétre, une éprouvette de 100 cm? et de 2.5 cm d’épaisseur est
placée dans un porte-échantillon, qui est lui-méme positionné sur une balance afin de suivre la
perte de masse de I’échantillon en continu. La source de rayonnement est une résistance électrique
en forme de céne correspondant a un dispositif de chauffage qui émet un flux de 50 kW/m? soit
une température de chauffe de 750°C. Le débit d’évacuation est réglé a 0.024 m3/s. Une fois le
matériau enflammé, le cone calorimetre dispose d'un systéme d’analyse permettant I'acquisition
de la masse de I’échantillon au cours du temps ainsi que la température de ces surfaces inférieures
et supérieures (thermocouples de type K). La durée d’inflammation est quant a elle, déterminée a
I'aide d'un chronometre. L'essai dure 20 minutes.
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Hotte
aspirante

Contréle
NS du débit
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pour controle
du débit
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Céne radiant
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Balance

FIGURE 2.22 — (a) Schéma d’un cone calorimetre (MARQUIS et al [2009]) - (b) Cone calorimetre Atlas en
fonctionnement.

2.2 Plans d’expériences

Les plans d’expériences regroupent un ensemble de techniques statistiques destinées a analyser
un systeme expérimental avec un minimum d’expériences dans le but de déterminer I'influence
des différents parametres. Ils peuvent ainsi permettre d’optimiser la formulation d'un matériau
en obtenant un maximum de renseignements avec un minimum d’expériences. Il existe plusieurs
types de plans d’expériences adaptés a tous types de cas. Au cours de cette thése, deux types de
plans d’expériences ont été utilisés, il s’agit des matrices d’'Hadamard et des plans de mélange, et
sont détaillés dans les parties suivantes.

2.2.1 Notion d’espace expérimental

Un expérimentateur qui réalise une étude s’intéresse a une grandeur qu’il mesure a chaque essai.
Cette grandeur correspond a une réponse et elle dépend de plusieurs variables qui sont elles-
mémes, assimilées a des facteurs. La valeur correspondant a un facteur, lors de la réalisation d'un
essai, est appelée niveau. La plupart du temps, le domaine de variation du facteur étudié est limité
entre une borne inférieure (niveau bas noté -1) et une borne supérieure (niveau haut noté +1).
Le regroupement des domaines de variation de tous les facteurs définit le domaine d’étude. Il
correspond a la zone de I'espace expérimental choisie par I'expérimentateur pour réaliser plusieurs
expériences bien définies. Une représentation géométrique de I’étude est possible. Pour cela, il
suffit de représenter les facteurs par des axes de ’espace cartésien et les expériences par des points
(Goupy et CREIGHTON [2006]).

2.2.2 Matrice dHadamard

La matrice d’'Hadamard est I'outil de base des plans d’expériences. En effet, elle permet une
planification simple des expériences tout en garantissant la qualité du résultat mathématique.
Une matrice d’'Hadamard comprend autant de lignes (notées n) que de formulations et autant de
colonnes (notées p) que de coefficients inconnus dans le modele. Ce modele expérimental peut
étre écrit sous la forme de ’équation (2.26) :

{Y} = {B}[X] + {e} (2.26)
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m {Y} estle vecteur des réponses;

m [X] est la matrice du modele qui dépend des points expérimentaux choisis pour exécuter le
modele sélectionné;

n {B} estle vecteur des coefficients;
m {e} est le vecteur des écarts.

L'analyse mathématique permet d’estimer les coefficients {B} et les résidus {e} par la méthode des
moindres carrés. Les effets des facteurs sur les réponses sont calculés comme suit :

{B} = ['XX]" ' ['X1{Y} 2.27)

o1 [’XX]~! est une matrice de dispersion et [‘X] est la transposée de la matrice. Une fois que les
coefficients B; sont déterminés, ils sont utilisés dans I’équation suivante pour prédire les réponses

Yi.

Yi= Bp + Bl.xlvj +B2.X2J' +B3.X3,j + B4.)C4'j +B5.X5J‘ +[..]+A+e€ (2.28)

y; estlaréponse;

X;,j représente un niveau du facteur ij;
m By et B; sont les coefficients du polynéme;
m A estle manque d’ajustement;

m €estl'erreur.

2.2.3 Plan de Mélange

Les plans de mélange permettent de modéliser les résultats d’expériences lorsque celles-ci portent
sur 'optimisation de formulations. En effet, les propriétés (c’est a dire les réponses Y;) d'une
formulation dépendent de sa composition (soit de ses i constituants). Le plan de mélange va
traduire les variations de chaque propriété Y; a travers la relation suivante : Y; = f(X;) en fonction
des X; (proportions des i composants). Le modele ainsi obtenu est appelé "loi de mélange".

Dans le cadre de la these, les expériences choisies sont basées sur un plan de mélange déja pré-
établj, il s’agit d'un plan de mélanges centré augmenté (Augmented Simplex-cendroid designs,
SCHEFFE [1963]). Le Tableau 2.3 et la Figure 2.23 montrent la composition et la représentation des
expériences réalisées.

TABLEAU 2.3 — Composition des mélanges du plan de mélange centré augmenté a 3 constituants.

Expériences n°l n°2 n°3 n°4 n°5 n° n°7 n°8 n°9 n°lo

Constituant1 (%) 100 0 0 50 50 0 33 66 17 17
Constituant 2 (%) 0 100 0 50 0 50 33 17 66 17
Constituant 3 (%) 0 0 100 0 50 50 33 17 17 66

Chaque expérience est réalisée une fois sauf la n°7, qui est répétée cinq fois afin de déterminer
I'écart-type de la réponse. Dans le plan de mélanges centré augmenté, les points 8, 9 et 10 (points
jaunes) sont ajoutés au plan. Ces points ne sont pas utilisés pour définir le modele mais pour la
tester la qualité de I'interpolation.

Laréponse est reliée a la composition du mélange en utilisant I'équation cubique suivante (TINSSON
[2010]) :
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Constituant 2 Constituant 3

100 80 60 40 20 0

Constituant 1

FIGURE 2.23 — Représentation graphique du plan de mélange centré augmenté a trois constituants.

y= b1x1 + ngz + b3x3 + b12x1 Xy + b13x1 X3+ bgngXg + b123x1 X2 X3 (2.29)

ou y est la réponse modélisée, b; a b1»3 sont les coefficients du polyndéme et x;, x et x3 sont les
fractions des trois constituants du mélange. Le somme des fractions x;, x» et x3 doit toujours étre
égale a 1. Les sept coefficients b; de ce modele peuvent étre estimés en utilisant la régression
multiple. Cela nécessite au moins sept expériences, situées dans I’espace expérimental. Aprés la
détermination du modéle, les valeurs de la réponse peuvent étre prédites pour chaque formulation
comprise dans I'espace expérimental (OEHLERT [2000]).

2.2.4 Calculs statistiques et interprétation des résultats

Larobustesse des modeles définis est testée avec deux outils : le test F de Fisher pour la significativité
du modele et le test t de Student pour la significativité des coefficients.

2.2.4.1 Analyse delavariance : Test de Fisher

L'analyse de la variance (ANOVA : Analysis of Variance) étudie les différences de moyenne entre les
réponses expérimentales et théoriques. Elle détermine si le modeéle défini est significatif ou non. La
variation totale des réponses Y (somme totale des carrés, SSTO) est divisée en deux composantes :
I'une est la composante de régression de 'équation (somme des carrés de régression, SSR) et
I’autre est la composante résiduelle (somme des carrés des erreurs, SSE). La premiére est testée en
comparaison avec la seconde. Ces composantes sont la somme des écarts quadratiques et leurs
équations sont résumeées dans le tableau d’analyse de la variance (Tableau 2.4).

TABLEAU 2.4 — Tableau de I'analyse de la variance : Test de Fisher.

Source des Degrés de Somme des Moyenne Fisher
variations  liberté (DDL) carrés des carrés
. . SSR
Régression p SSR MSR=— « _ MSR
sSE " MSE
Résidus n-p-1 SSE MSE = —
n-p-1
Total n-1 SSTO
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avec :

SSR=Y (yi - 91)° (2.30)
SSE=) (ji— )’ 2.31)
SSTO =SSR+ SSE (2.32)

ol y; sontles réponses expérimentales, j; sont les réponses théoriques et j; est la réponse moyenne.
Ensuite, le rapport F* est comparé a une variable critique prise dans la table F pour a = 5% (risque).
Ainsi, si F* est supérieur au niveau critique considéré, le modele est considéré comme statisti-
quement significatif. Une autre analyse statistique est effectuée sur les coefficients (GOUPY et
CREIGHTON [2006]; OEHLERT [2000]).

2.2.4.2 Analyse statistique des coefficients : Test de Student

Pour tester 'influence d’'une variable sur la réponse, un risque égal a 5% est considéré lors de
I'analyse statistique des coefficients basée sur '’hypothése Hy qui affirme que le coefficient B; est
nul.

Tout d’abord, le coefficient statistique, noté .y, est calculé pour chaque coefficient B; ainsi que
la variance résiduelle (en remplacement de la variance expérimentale), notée o;. Ensuite, le oy
est comparé a une variable critique de la distribution ¢, notée ¢;,, pour a = 5% (risque). Ainsi, si
lexp €St supérieur a t;y,, 'hypothése Hy est rejetée et donc 'effet du facteur est considéré comme
statistiquement significatif. Généralement, les résultats de I'analyse des coefficients sont regroupés
dans un tableau du méme type que le Tableau 2.5.

TABLEAU 2.5 — Tableau de I'analyse statistique des coefficients.

Coefficient o] Lexp Significativité

B;
B; g; =+/MSE x ¢;; lexp,i= = a texp > tip

avec:
m 0;: Ecart-type du coefficient B;;
» c;; : Terme diagonal de rang i de la matrice de dispersion notée ['XX] 1.

Si un coefficient est considéré comme non pertinent, il est possible de I’éliminer mais son impact
sur le coefficient de corrélation ajusté Ri devra étre évalué (GoupryY et CREIGHTON [2006]).

2.2.4.3 Coefficient de corrélation ajusté Ri

En présence de plusieurs variables, le coefficient de détermination R? ne doit pas étre utilisé pour
comparer la qualité descriptive des différents modeles. Lutilisation du coefficient de corrélation
ajusté Ri est requise. Ce coefficient prend en compte le nombre de variables présentes dans le
modele et dépend de I'équation (2.33) :

2
Ri:szn_lzl— 2(7) _n-l
DDL (n-1)xvar(y;) n-p-1

(2.33)

Plus le coefficient de corrélation ajusté Ri est proche de 1, plus les valeurs calculées seront proches
des valeurs expérimentales (GOUPY et CREIGHTON [2006]; OEHLERT [2000]).
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CHAPITRE 3. CARACTERISATION ET VALORISATION DES AGRO-RESSOURCES

3.1 Présentation des agro-ressources

Les agro-ressources utilisées dans ce projet sont des co-produits agricoles cultivés en Vendée et
issus de cinq plantes différentes qui sont : le chanvre, le lin, le colza, le blé et le mais (Figure 3.1).
Elles ont été collectées et transformées par la Coopérative Agricole de Vendée (CAVAC, France), en
2015. Apres transformation, ces agro-ressources permettent la production des granulats suivants :
chenevottes, fines de chanvre, anas de lin, fines de lin, paille de colza, paille de blé et rafles de mais,
avec différentes répartitions granulométriques.

FIGURE 3.1 — Plants de chanvre, lin, colza, blé et mais.

3.1.1 Chanvre

Le chanvre est cultivé prioritairement pour ses fibres qui peuvent étre de type papetiéere (fabrication
de la pate a papier) ou techniques (fabrication de non tissés, de laines de chanvre, de géotextiles...)
et qui représentent entre 29 et 32 % du poids de la paille. Celles-ci sont obtenues suite au défibrage
meécanique du chanvre qui va générer un résidu de paille qui représente environ 55 % du poids initial
du chanvre et qui est appelé chénevotte. Cette derniéere va étre dépoussiérée, tamisée et triée en
fonction des applications recherchées. Elle est valorisée comme litiere naturelle pour les animaux,
paillage horticole, enduit mélangé avec de la chaux ou encore comme béton de chanvre. Quant
aux poussiéres (fines de chanvre) qui sont récupérées tout au long du processus de défibrage, elles
représentent 10 a 15 % du poids de la paille. Les graines de chanvre (également appelée chenevis)
sont des graines oléagineuses valorisables. En effet, elles sont utilisées dans I’alimentation animale
(oiseaux et vaches laitiéres), pour fabriquer de 'huile (MEIRHAEGHE [2011]) et en cosmétique.

3.1.2 Lin

Le lin oléagineux est cultivé pour ses graines qui ont une forte teneur en Omega 3 et non pour ses
fibres comme dans le cas du chanvre. Ces dernieres représentent tout de méme environ 25 % du
poids de la paille. Elles sont obtenues suite au teillage du lin. Cette opération consiste a séparer
mécaniquement les fibres des parties ligneuses de la plante. A I'issue de cette étape, des fragments
de paille sont également récupérés, il s’agit des anas et ils représentent environ 65 % du poids initial
du lin. IIs sont valorisés comme litiere naturelle pour les animaux, paillage horticole, panneaux
agglomérés ou encore comme combustible pour chaufferie. Comme lors du défibrage du chanvre,
des poussiéres (fines de lin) sont récupérées et elles représentent environ 10 % du poids de la paille
(MEIRHAEGHE [2011]).
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3.1.3 Colza

Le colza est cultivé pour ses graines qui sont principalement destinées a la production d’huile
alimentaire et d’agro-carburant. Lors du battage du colza, la paille (partie de la tige) est coupée,
rejetée, débarrassée des graines sur-le-champ par la moissonneuse-batteuse sous forme d’andains.
Elle est valorisée comme litiere naturelle pour les animaux, paillage horticole ou alimentation
animale (BODINEAU et POUET [2006]).

3.1.4 BIlé

Le blé fait partie des céréales les plus cultivées et consommeées par '’homme. Lors de la moisson
du blé, la paille est laissée au champ sous forme d’andains une fois qu’elle a été débarrassée de
ses graines comme pour le colza. Elle est ensuite valorisée comme alimentation animale, paillage,
matiere premieére de la biométhanisation ou encore comme combustible (BODINEAU et POUET
[2006]).

3.1.5 Mais

Comme le blé, le mais fait également partie des céréales les plus cultivées et consommeées par
I’homme. La plupart du temps, aprés la récolte des grains, les cannes (tiges) et les rafles (support
des grains) sont abandonnées dans les champs. Les rafles de mais représentent entre 7 et 8 % du
poids en matiere séche de la partie aérienne du mais. Elle peut étre valorisée comme litiére pour les
animaux, combustible ou pour produire de I’éthanol de seconde génération (ADAMON [2017]).

3.1.6 Transformation des agro-ressources

Les granulats d’origine végétale sont transformés a I'aide d’'une défibreuse industrielle par rupture
mécanique. En effet, les balles de paille (chanvre, lin, colza et blé) sont ouvertes et broyées a ’aide
d’'un broyeur a marteaux puis triées en trois catégories différentes : fines (uniquement pour le
chanvre et le lin), fibres (uniquement pour le chanvre et le lin) et bois. Quant a la rafle de mafs,
elle est directement introduite au niveau du broyeur a marteau. Cette étape permet également
de séparer les chenevottes et les anas de lin des fibres. Les fines sont aspirées a plusieurs étapes
du processus. Enfin, les granulats sont calibrés avec différentes grilles de tamisage (n°7, n°8, n°12
et n°14) lors de leur passage dans le tamiseur. Les granulats non calibrés retournent a I’étape du
broyeur a marteaux (Figure 3.2).

Les 17 granulats bio-sourcés sélectionnés sont les suivants (GX = numéro de grille utilisé pour
classer les granulats, Figure 3.3) :

m Cheénevottes (Cannabis sativa L., Futura 75) : G7, G8, G14 et fines;

m Anas de lin (Linum Usitatissimum L., Angora) : G7, G8, G12, G14 et fines;

m Paille de colza : G7, G8 et G14;

m Paille de blé : G7, G8, G12 et G14;

m Rafles de mais.

Les espéces et les variétés du colza, du blé et du mais sont inconnues parce qu’elles sont cultivées
pour leurs graines. Par conséquent, les pailles ou les rafles, qui sont des co-produits, sont mélangés
sans distinction entre variétés et especes avant d’étre vendues par négoce.
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FIGURE 3.2 — Schéma du process de préparation des agro-ressources.
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3.2 Caractérisation de la microstructure

La Figure 3.4 montre les coupes longitudinales et transversales des granulats avec différents gros-
sissements et met en évidence une structure tres poreuse. Le Tableau 3.1 présente les différentes
microstructures des agro-ressources déterminées suite aux visualisations microscopiques (optique
et MEB). Le Tableau 3.2 synthétise les type et taille des cellules présentes dans les différents tissus
des végétaux. Ces derniéres ont des microstructures différentes pour les raisons suivantes :

m Selon la partie de la plante utilisée comme granulats, la structure differe. Par conséquent,
la rafle de mais, qui ne provient pas de la tige comme les autres matieéres premieéres, a une
structure différente;

m En fonction de la croissance de la plante, la taille des cellules differe ainsi que le nombre de
couches et leur composition. La croissance dépend du temps et de la saison de croissance,
de floraison et de récolte, de la météo et de la composition du sol;

m Selon le procédé de préparation des granulats, certaines couches cellulaires peuvent étre
enlevées ou non du végétal. Pour le chanvre et le lin, la défibreuse industrielle permet de
séparer le bois (chénevottes ou anas) de la fibre, et donc, I’épiderme ne fait pas partie des
couches présentes dans ces granulats.

Les végétaux sont composés de 3 types de tissus ayant des fonctions distinctes, et qui sont (AMZIANE
etal [2017]; TAIZ et ZEIGER [2002]; VIGNON et al [1995]) :

m Le tissu dermique, c’est-a-dire I'épiderme (la plus grande partie de la couche externe sert a la
protection du végétal);

m Le tissu vasculaire : le xyleme (transport de 'eau) et le phloéme (transport des aliments);

m Les tissus fondamentaux : composé de cellules de parenchyme (stockage des aliments), de
cellule de collenchyme (support mécanique) et de cellules de sclérenchyme (support et
protection mécanique, fibre).

L'épiderme (Ep) est la frontiére entre la plante et le monde extérieur. Il assure la protection et régule
les échanges (gaz, eau, nutriments minéraux...) avec le milieu environnant. Il est recouvert d'un
cuticule cireux sur sa couche externe pour éviter la perte d’eau. Les Figures 3.4 h, k et o montrent
quelques cellules de I'épiderme ainsi que le cuticule. Dans le cas des rafles de mais, de la soie est
également visible sur la surface externe (Figure 3.4 0).

Le phloéme (Ph) sert au transport des sucres, des protéines et des minéraux. Il se compose de
tubes criblés (TC), de cellules scléreuses et de cellules de parenchyme (CP). Les extrémités des
tubes criblés sont perforées afin que la séve puisse passer au travers et ainsi circuler au sein de la
plante. Les Figures 3.4 a, ¢, h, j, k, m, m, n et o montrent le phloeme pour chaque agro-ressource,
avec des tubes criblés et des cellules de parenchyme. Dans les Figures 3.4 a, m et n, les cellules de
parenchyme contiennent des granules d’amidon (GA, CORTELLA et POCHETTINO [1994]).

Le cambium vasculaire (CV) est un tissu végétal situé entre le xyleme (Xy) et le phloéme (Ph). Quand
il grandit, il forme un anneau qui est connu sous le nom d’anneau de cambium. La Figure 3.4 c
montre le cambium vasculaire dans le cas des chénevottes.

Le xyleme (Xy) transporte I’eau et est composé de trachéides (Tr) et de vaisseaux (Va). Lorsqu’elles
arrivent a maturité, ces cellules meurent. Les trachéides sont de longues cellules creuses qui
permettent a I'’eau de circuler. Ces cellules sont visibles sur les Figures 3.4 b, d, d, e, f, g, h, h, j, ket ],
pour toutes les agro-ressources a I’exception des rafles de mais. Les vaisseaux sont plus larges et
plus courts que les trachéides et a leurs extrémités, les parois ont disparu afin de former une longue
série continue de tubes permettant de faciliter I'’écoulement de I'’eau. L'épaississement de la paroi
secondaire des vaisseaux peut étre annulaire, spiralé, scalariforme, réticulé ou piqué. Les Figures
3.4b, g h,jetk montrent des vaisseaux dans les chénevottes, la paille de colza et la paille de blé.

61



CHAPITRE 3. CARACTERISATION ET VALORISATION DES AGRO-RESSOURCES
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Sections longitudinales (a, b, d, g, j et m) Sections transversales (c, e, f, h, i, k, |, n et 0)

FIGURE 3.4 — Sections longitudinales et transversales des agro-ressources (Ep : Epiderme, Fi : Fibre, Ph :
Phloeme, CP : Cellule de Parenchyme, TC : Tube Criblé, GA : Granule d’Amidon, CV : Cambium Vasculaire,
Xy : Xyleme, Tr : Trachéide, Va : Vaisseau, Mo : Moelle et EC : Espace creux).
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TABLEAU 3.1 — Microstructure des agro-ressources (Ep : Epiderme, Ph : Phloeme, CV : Cambium Vasculaire,
Xy : Xyléeme, Mo : Moelle et EC : Espace Creux).

Visualisation microscopique ou

Agro-ressource . Schéma Référence
macroscopique
CV
Cheénevotte Ph BouLoc [2006]
7 N\
Anas de lin | EC //" Xy JOHNSON et KERR [2015]
R

Paille de colza

Epiderme
Ep .
&
| I-"’ W
Paille de blé | | EC  [Ph GHAFFAR et FAN [2017]
\ \._ __// /
\“\.______ - 4
TSV Cuticule
cl$‘__ W\ w -
N
Rafle de mais Mo Ph - PINTO et al [2012]
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TABLEAU 3.2 — Microstructure des agro-ressources et propriétés de leurs tissus (type et taille des cellules).

Phloéme (Ph) . Xyléme (Xy) Moelle
. Cellules de | Tubes | Granules Camblu_m (Mo) ou
Epiderme (Ep) | ©© s el Vasculaire |Trachéides |Vaisseaux Es
Parenchyme |Criblés | d'Amidon (cv) (T (Va) pace
(CP) (TC) (GA) Creux (EC)
Sphérique
- Rectangulaire - - (simple or |Rectangulaire| Piqué Annulaire
composé)
l;:6-8 l;:6-8 Espace
% 10-20 35-50 3-7 10 50
: - I;:10-12 l;:14-18 creux
- 50-70 - - - 100-150 | 90-110
pe Piqué Reticule
H % Sans objet Sans objet Sans objet 9-12 15-35 Eepace
creux
130-150 -
e . - S(Z:‘;’;‘I‘:f Piqué | Réticuls | Moelle
it Nonmesuré | 10-20 - 3-5 | Nonobserve 10 15-50 | 50-100
D
130 - - 100-130 | 30-50 -
Rectangulaire - - Spl‘}enque Pique Annulaire
(simple)
g 5-25 50 20 Sans objet 6-15 25.30 | ESpace
l,:10-12 creux
- 160 - 220 100 - - -
Polyhédrique
Type Polyhedral - (simple)
(%] Sans objet 40 5 Sans objet Sans objet ren
(m) g ) g ) obsernveé
L (pm) 100 - -
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Les plus grandes cellules de parenchyme contenues dans les végétaux servent a composer la moelle
(Mo). La Figure 3.4 i montre les cellules de moelle dans la paille de colza.

La Figure 3.5 montre la surface intérieure de la paille de colza, les surfaces extérieures et intérieures
de la paille de blé et la surface extérieure des rafles de mais, avec différents grossissements. La
moelle de la paille de colza est visible sur la Figure 3.5 a et b. En effet, elle compose la surface
intérieure de la paille suite a son écrasement avec le broyeur a marteau lors de la préparation des
granulats. La surface extérieure de la paille de blé est visible sur la Figure 3.5 c. Le cuticule de la
paille de blé a une surface plane. La surface intérieure de la paille de blé est visible sur la Figure 3.5
d. La surface est plane et comprend des granules d’amidon (GA) et de 'amidon recristallisé (AR)
(PEREZ et BERTOFT [2010]). Les Figures 3.5 e et f montrent la surface extérieure des rafles de mais.
Le cuticule est lisse entre les remontées "en forme de corde" (GRAAFF et VAN STADEN [1983]). 11
comprend également des granules d’amidon.

Paille de colza Paille de b | Rafle de mais

"——— 100 ym

FIGURE 3.5 — Surfaces intérieures (a, b et d) et extérieures (c, e et f) des agro-ressources (GA : Granules
d’Amidon et AR : Amidon Recristallisé).

La Figure 3.6 montre les fines de chanvre et de lin avec différent grossissements. Le Tableau 3.3
donne la taille et le type de particules qui composent les fines de chanvre et de lin. Les fines sont
composées de granulats (chénevottes ou anas), de fibres et de poussiéres. Les granulats ont une
longueur inférieure a 3 mm. Les fibres ont un diameétre d’environ 10 um et une longueur supérieure
a 1500 um pour le chanvre et supérieure a 3000 um pour le lin. Les Figures 3.6 c et f montrent la
structure d'une poussiére. Elle est composé d’'une chénevotte ou d'un anas écrasé. En effet, sur les
micrographies MEB, un vaisseau spiralé (pour le chanvre) ou un vaisseau réticulé (pour le lin) et
des trachéides piquées, qui font partie de la couche du xyleme, sont visibles.

TABLEAU 3.3 — Type de particules et leur taille composant les fines de chanvre et de lin.

Granulat <3mm <3 mm
Fibre @:10 ym, L : 1500 pm | @: 10 pm, L : 3000 pm
Poussiére <0.25mm <0.25mm

65



CHAPITRE 3. CARACTERISATION ET VALORISATION DES AGRO-RESSOURCES

@
>
=
o
.~
(5]
(1]
-
w
(1]
£
158

Fines de lin

FIGURE 3.6 — Micrographies MEB des fines de chanvre et de lin.

3.3 Caractérisation chimique

La Figure 3.7 donne les spectres IRTF des chenevottes, des anas de lin, des pailles de colza, des pailles
de blé et des rafles de mais, tandis que le Tableau 3.4 présente une synthése bibliographique des
assignations des bandes d’absorption IRTE Le spectre de la cellulose possede un pic caractéristique
et distinct des autres composants, a une longueur d’onde de 719 cm™. Le spectre de la lignine
présente des pics caractéristiques aux longueurs d’ondes suivantes : 3300, 1638, 1583, 1512, 1463 et
1095 cm'!. Le spectre de I'hémicellulose possede des pics caractéristiques aux longueurs d’ondes
suivantes : 2918, 1734, 1415, 1371, 1240, 1150, 1019, 954 et 895 cm'. Cependant, 'hémicellulose
ne possede pas de liaison spécifique, et donc de longueur d’onde spécifique qui ne correspond
qu’a elle-méme. En effet, la structure des monomeres composant I’hémicellulose est similaire aux
unités de cellulose, aux monomeéres de pectine ou aux monomeres de lignine comme le montre la
Figure 3.8. De plus, la spectroscopie infra-rouge ne détecte qu'un groupement atomique grace a
leur fréquence de vibration caractéristique et non une molécule.

TABLEAU 3.4 — Assignations des bandes d’absorption de I'IRTE

Bandes d’absorption Assignations Sources Références

3291 - 3336 cm! Elongation O-H Lignine TERPAKOVA et al [2012]
Polysaccharides XU etal [2013]
XU et al [2006]
ZHANG et al [2015]
2917 -2918 cm'! Elongation C-H du méthyl, Cellulose TERPAKOVA et al [2012]
méthylene ou méthane Cires XU etal [2013]
Graisses XU et al [2006]
Hémicellulose
Polysaccharides
2849 - 2850 cm'! Elongation symétrique et Cires ABIDI et al [2014]
asymétrique de CH2 Graisses TERPAKOVA et al [2012]
Lignine Xu etal [2013]
Polysaccharides
1731 -1737 cm™! Elongation C=0 non Lignine ABIDI et al [2014]

conjugué d’'un acétyle

Xylane (hémicellulose)

DIQUELOU et al [2015]
MANARA et al [2014]
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TABLEAU 3.4 — Suite de la page précédente

Bandes d’absorption Assignations Sources Références
TERPAKOVA et al [2012]
XU etal [2013]
XU et al [2006]
1638 cm! Déformation OH de ’eau adsorbée Eau ABIDI et al [2014]
Elongation C=0 d’une Lignine TERPAKOVA et al [2012]
cétone conjuguée XU et al [2006]
1603 cm™! Vibration du squelette aromatique Lignine MANARA et al [2014]
XU et al [2006]
1579 - 1588 cm! Vibration d’'un cycle aromatique Lignine XU etal [2013]
Elongation C=0
1509 - 1515 cm! Elongation symétrique C=C Lignine MANARA et al [2014]
aromatique TERPAKOVA et al [2012]
Xu etal [2013]
XU et al [2006]
1463 cm™! Elongation symétrique C=C Lignine MANARA et al [2014]
Vibrations des méthyl aromatiques TERPAKOVA et al [2012]
XU et al [2006]
1411 - 1421 cm! aromatique Hémicellulose ABIDI et al [2014]
Vibration du squelette aromatique Lignine MANARA et al [2014]
Pectine Xu et al [2013]
XU et al [2006]
1370 - 1373 cm™! Elongation C-H aliphatique dans Cellulose ABIDI et al [2014]
CH3 Hémicellulose XU et al [2013]
Lignine XU et al [2006]
Polysaccharides
1316 - 1323 cm! Elongation C-O Cellulose Xu et al [2006]
Syringyle (lignine) ZHANG et al [2015]
1236 - 1245 cm™! Elongation C-O aromatique Lignine ABIDI et al [2014]

Xylane (hémicellulose)

DIQUELOU et al [2015]
MANARA et al [2014]
XU et al [2006]
ZHANG et al [2015]

1142-1159 cm! Elongation C-0O d’un ester Cellulose ABIDI et al [2014]
Hémicellulose MANARA et al [2014]
Lignine XU et al [2006]

1095 - 1098 cm!

Déformation dans le plan C-H
aromatique

Guaiacyle (lignine)

ZHANG et al [2015]
ABIDI et al [2014]
XU et al [2006]

1008 - 1036 cm'! Vibrations des C-C, C-OH, C-H Cellulose ABIDI et al [2014]
aromatiques et des groupements Hémicellulose TERPAKOVA et al [2012]
latéraux Lignine Xu et al [2013]
Pectine ZHANG et al [2015]
954 cm! Liaison glycosidique Cellulose XU etal [2013]
Hémicellulose
892 - 899 cm'! Elongation de liaison -glycosidique Hémicellulose ABIDI et al [2014]
aromatique symétrique Polysaccharides TERPAKOVA et al [2012]
XU etal [2013]
719 cm! Vibration CHy Cellulose ABIDI et al [2014]
661 - 663 cm'! Déformation hors plan O-H Cellulose ABIDI et al [2014]
Polysaccharides TERPAKOVA et al [2012]

Les agro-ressources étudiées ont des spectres similaires contenant ces pics caractéristiques. Pour
un pic donné, I'intensité dépend de I'agro-ressource. Pour tous, le pic principal se situe a 1031
cm'! et est caractéristique de la cellulose, de la lignine, de 'hémicellulose et de la pectine. A partir
du pic observé, quatre composants principaux peuvent étre identifiés : la cellulose, la lignine,
I'hémicellulose et la pectine. Cependant, les bandes d’absorption peuvent correspondre a plusieurs
composants. Ainsi, cette technique de caractérisation chimique permet d’affirmer la présence de
cellulose et de lignine seulement.
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FIGURE 3.7 - Spectres IRTF des agro-ressources.

La méthode Van Soest permet de quantifier la teneur en cellulose, en hémicellulose, en lignine,
en soluble et en minéraux contenus dans les agro-ressources. Les résultats sont présentés dans
le Tableau 3.5. Les solubles sont principalement composés de pectine, de protéines et de lipides
(graisse et cire). De grandes différences dans la composition chimique entre ces matiéres premieres
sont évidentes. Sur la base de la masse seche, les agro-ressources contiennent 55 a 95 % de polysac-
charides (cellulose, hémicellulose et pectine). La cellulose est le composant le plus abondant dans
les cellules végétales, sauf dans le cas de la rafle de mais ot il s’agit de I'hémicellulose. D’apres la
Figure 3.8, c’est logique. En effet, ce composant est présent dans les différentes parois de la cellule
végétale, sous forme de microfibrilles de cellulose (brins de fibres), disposée aléatoirement dans la
paroi primaire puis parallelement avec des inclinaisons variables en fonction de la couche de la
paroi secondaire. Les microfibrilles de cellulose ont une structure rigide, formée de nombreuses
molécules de cellulose, afin de créer une structure de support solide qui permet aux agro-ressources
de se tenir debout. Entre les microfibrilles de cellulose, 'hémicellulose forme un réseau et est le
deuxiéme composant des cellules végétales. Dans la paroi secondaire, la lignine, qui est la deuxieme
substance organique polymere la plus abondante dans la paroi cellulaire végétale, agit comme un
ciment. Elle a une fonction de soutien et également de protection de la cellulose et ’hémicellulose
(CHEN et al [2017]; SORIEUL et al [2016]).

La rafle de mais a la plus faible teneur en lignine et en minéraux (3.30 % et 0.46 %), mais la plus forte
teneur en hémicellulose (38.81 %). Les fines de lin ont les teneurs en hémicellulose et en cellulose
les plus faibles (15.80 % et 28.51 %), mais les teneurs en minéraux et en solubles les plus élevées
(29.15 % et 4.20 %). Les anas de lin ont la plus faible teneur en solubles (7.56 %) mais la plus forte
teneur en lignine (20.98 %). La paille de colza a la teneur en cellulose la plus élevée (53.06 %).

Le Tableau 3.6 synthétise les valeurs trouvées dans la littérature. Pour une agro-ressource donnée
(méme variété et espece), des divergences apparaissent entre les résultats obtenus au cours de
cette étude et les valeurs qui se trouvent dans la littérature. En effet, la composition chimique
dépend également de la zone de culture, de la météo (soleil, humidité relative, température, pluie
et vent) et de la maturité de la plante (KYMALAINEN et SJOBERG [2008]; VIGNON et al [1995]). Les
agro-ressources s’adaptent a I'environnement dans lequel elles poussent. D’'une maniére générale,
les agro-ressources de la CAVAC (Vendée, France) contiennent moins de lignine et de minéraux
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FIGURE 3.8 - Illustration schématique des cellules végétales réalisée a partir des références : ANWAR et al
[2014], HARRIS [2006] et SORIEUL et al [2016] pour le modele de paroi cellulaire et des références : ANWAR
etal [2014] et Fry [2001] pour la composition chimique.

mais plus de solubles par rapport aux composition de la biomasse lignocellulosiques trouvées dans
la littérature bien que ces résultats restent assez semblables.

Le Tableau 3.7 donne la teneur en pectine des agro-ressources étudiées, déterminée par la mé-
thode du phénol-sulfurique. La pectine est une macromolécule complexe qui est composée de 17
monosaccharides différents contenant plus de 20 liaisons chimiques différentes (Figure 3.8). La
pectine est présente, dans une cellule végétale, dans la lamelle moyenne, la paroi primaire et la
paroi secondaire. La pectine joue plusieurs roles lors de la croissance de la plante : elle donne de la
force a la plante, elle active les réponses de défense de la plante, et elle permet le déclenchement
de la lignification (VORAGEN et al [2009]). D’apres le Tableau 3.7, pour chaque agro-ressource, la
pectine est le principal composant contenu dans les solubles. Pour le lin, le colza, le blé et le mais,
la quantité de pectine, déduite par la méthode du phénol-sulfurique, est supérieure a la quantité

TABLEAU 3.5 — Composition chimique des agro-ressources déterminée par la méthode Van Soest.

Agro-ressources Cellulose (%) Hémicellulose (%) Lignine (%) Solubles (%) Minéraux (%)

Chénevottes 49.97 +0.81 21.42+0.71 9.52 £0.11 17.75+£0.51 0.67 £0.02
Fines de chanvre  42.66 + 1.45 18.87 +0.57 11.52+0.37  23.93+1.89 1.62 £ 0.22
Anas de lin 44.63 +0.64 24.41 +0.64 20.98 +0.21 7.56 +0.66 1.48+0.16
Fines de lin 28.51 +0.79 15.80 £ 0.26 18.14+0.28  29.15+0.35 4.20+£0.07
Paille de colza 53.06 £ 0.57 18.13 +0.59 9.63 £0.32 17.68 + 0.81 0.79+0.07
Paille de blé 43.04+0.16 29.66 + 0.86 5.24 +£0.01 20.43+0.78 0.82 +0.02
Rafles de mais 36.78 £ 0.96 38.81+0.72 3.30+0.10 19.30+1.74 0.46 £ 0.01
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TABLEAU 3.6 — Composition chimique (C : Cellulose, H : Hémicellulose, L : Lignine, S : Soluble et M :
Minéraux) des agro-ressources trouvée dans la littérature.

Agro-ressources C% H®% L% S® M%) Références

Cheéenevottes LCDA - France 44 18 28 8 2 VIGNON et al [1995]

Cannabis sativa L.

Cheénevottes - Italie 51.6 21.5 12.9 12.9 6.6 CAPPELLETTO et al [2001]

Cannabis sativa L., Futura

Cheénevotte 47.50 6.40 8.00 29.40 8.80 GODIN et al [2010]

(moyenne de 15 références) +3.50 +1.50 +1.00 +3.60 +1.00

Anas de lin - Canada 38.06 25.03 31.20 4.00 1.71 Ross et MAzzA [2010]
+0.57 +£057 +0.22 +£0.27 +0.05

Anas de lin 53 13 24 1.5 >2% SAIN et FORTIER [2002]

Linum Usitatissimum L.

Paille de colza - Pologne 37.55  31.37 21.3 3.76 6.02 GREENHALF et al [2012]

Paille de blé 38.6 32.6 14.1 - 5.9 SUN et TOMKINSON [2000]

Rafles de mais - Autriche 38.80 44.40 11.90 5.21 2.88 POINTNER et al [2014]

(moyenne de 10 espéces) +250 +520 +£230 +1.10 +0.11

de soluble mesurée par la méthode Van Soest. Ceci est dii au processus d’extraction de la pectine.
En effet, ’eau froide permet de solubiliser la pectine et une partie de ’hémicellulose mais pas la
cellulose (GAO et al [2014]; SiLvA et al [2014]). Les anas de lin sont les granulats qui ont la plus
grande différence entre les quantités de pectine et de soluble, c’est aussi I’agro-ressource qui a la
plus grande quantité de lignine. De plus, dans la méthode Van Soest, la lignine est éliminée avec
de l'acide sulfurique a 72 % a température ambiante. Dans la méthode du phénol sulfurique, la
lignine n’est pas éliminée. Cette derniere réagit en formant un chromophore (DYER [1999]) qui
interagit avec ceux de la méthode du phénol sulfurique. Ainsi, avec ’hypothése que 50 % de la
lignine réagit avec ’acide sulfurique, la quantité de pectine est corrigée en soustrayant 50 % de la
teneur en lignine a la quantité mesurée de pectine. La validation de cette hypothése nécessite la
réalisation d’'un deuxiéme dosage des pectines sur des agro-ressources ayant subis un traitement
NDF (solvant qui permet d’éliminer les solubles dans la méthode Van Soest). En effet, ce deuxiéme
dosage permettrait de déterminer la quantité de matiere non incluse dans les solubles et qui réagit.
Apreés cette correction, le rapport pectine corrigé sur solubles semble cohérent. Il y a toujours tres
peu de protéines et de lipides (autres composés compris dans les solubles) a I’exception des fines
de chanvre et de lin. Deux cires permettent de réduire la perte d’eau des plantes et sont : la cutine
(cire imperméable qui compose la couche supérieure de I'épiderme végétale appelé cuticule) et la
subérine (cire imperméable qui impregne la paroi des cellules) (CHEN et al [2017]). Les protéines
fournissent les ressources a base de carbone, d’azote et de soufre nécessaires a la croissance et au
développement ultérieur de la plante (HERMAN et LARKINS [1999]).

TABLEAU 3.7 — Teneur en pectine contenue dans les agro-ressources (P : Pectine, S : Solubles et PC : Pectine
Corrigée).

Agro-ressources  Pectine (%) P/S (%) Pectine corrigée (%) PC/S (%)

Cheénevottes 13.95+0.36 78.59 9.19 51.77
Fines de chanvre 17.28 +6.70 72.21 10.22 42.72
Anas de lin 17.19+£0.93 227.44 6.71 93.2
Fines de lin 17.48£1.13 59.96 8.41 28.85
Paille de colza 19.34+0.83 109.41 14.53 82.15
Paille de blé 20.58 £ 1.46 100.73 17.96 87.92
Rafles de mais 19.99 £ 0.57 103.6 18.34 95.05

Dans le Tableau 3.8, ces valeurs sont comparées a celles de la littérature. Pour les chénevottes et
la rafle de mais, les agro-ressources de la CAVAC (Vendée, France) contiennent plus de pectine.
Dans le cas des chénevottes, le ratio entre la pectine, les protéines et les lipides est le méme. Pour la

70



CHAPITRE 3. CARACTERISATION ET VALORISATION DES AGRO-RESSOURCES

paille de colza, I'agro-ressource de la CAVAC (Vendée, France) contient moins de pectine et plus
de protéines et de lipides. Comme pour la teneur en cellulose, en hémicellulose, en lignine, en
soluble et en minéraux, les compositions different en raison de la zone de culture, de la météo et de
la maturité de la plante (KYMALAINEN et SJOBERG [2008]; VIGNON et al [1995]).

TABLEAU 3.8 — Teneurs en pectine, protéine et lipides contenues dans les agro-ressources d’apres la

littérature.
Agro-ressources Pectine (%) Protéine (%) Lipide (%) Références
Chenevottes LCDA - France 4 3 1 VIGNON et al [1995]
Cannabis sativa L.
Paille de colza - Corée 19.40 £ 0.50 1.60+0.10 = JEONG et OH [2011]
Rafles de mais - Autriche 0.67 £0.12 4.26 +0.96 0.30+£0.02 POINTNER et al [2014]

(moyenne sur 10 especes)

3.4 Caractérisation physique

3.4.1 Granulométrie, taux de poussieres et taux de fibres

La Figure 3.9 donne un exemple de données brutes d’analyse granulométrique obtenues sur les
chenevottes a partir de 'analyse d’'images. La Figure 3.10 représente les distributions granulomé-
triques obtenues par tamisage mécanique et par analyse d’'images (largeur et longueur) pour les
cheénevottes, les anas de lin, les pailles de colza, les pailles de blé et les rafles de mais. La Figure 3.12
présente les distributions granulométriques obtenues par tamisage mécanique et par diffraction
laser (rayon) pour les fines de chanvre et de lin. Les Tableaux 3.9 et 3.11 synthétisent I'analyse de la
distribution granulométrique, la teneur en poussiere et la teneur en fibres de toutes les matieres
étudiées.

Largeur | (mm)

10.0
1.0 1
0.1 1 2
Chénevottes G7
* Chénevottes G8
* Chénevottes G14
0.0 T .
0.1 1.0 10.0 100.0

'Longueur L (mm) ’

FIGURE 3.9 - Données brutes provenant de I'analyse d'images des chénevottes.

Globalement, la taille des particules (largeur et longueur) augmente avec le numéro de la grille de
tamisage. Pour le lin, les largeurs sont presque identiques, quelle que soit la longueur des anas.
Pour le chanvre et le colza, les chénevottes et les pailles G7 sont plus petites que les G8 qui sont plus
petites que les G14. Pour le lin et le blé, la longueur des anas et des pailles G8 est plus petite que la
longueur des G7, mais la largeur est plus grande. Cela peut étre dii au fait que pour passer a travers
la grille de tamisage, les anas ou les pailles doivent étre plus petits que la grille a la fois en longueur
et en largeur. Ainsi, les anas et les pailles G8 ont une largeur plus grande que les G7, bien que leur
longueur soit plus petite. Pour la paille de blé, G14 est plus petit que G12, tant en largeur qu’en
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longueur. La paille de blé étant flexible, il se peut qu’elle se soit déformée sous le poids des autres
pailles lors du tamisage. Ainsi, une paille plus grande peut passer a travers une grille plus petite.

Pour les petites particules (G7 et G8), la longueur des chénevottes et des anas est proche pour les
différentes longueurs (L;9, L5 et Lgg). Les pailles de colza sont légerement plus longues et les pailles
de blé sont encore plus longues. Pour les grosses particules (G12 et G14), les plus petites particules
sont les anas de lin G12 et G14 (Lgg = 16.75 et 18.49 mm respectivement), les plus grosses sont la
paille de blé G12 (Lgp = 39.02 mm). Les chenevottes G14 et les pailles de blé G14 ont des longueurs
similaires (Lgp environ 30 mm) bien que les pailles de blé G14 soient l1égerement moins longues
(Lgg =27.27 mm).

Pour les chénevottes, anas et pailles, le ratio d’élongation médian €5 varie de 3.05 a 9.48. Quelle
que soit la ressource agricole, le ratio d’élongation augmente avec la longueur du granulat. Les
chenevottes et les pailles de colza présentent les plus petits ratios d’élongation (de 3.0 a 5.1 pour
une valeur moyenne). Le ratio d’élongation des anas de lin est plus élevé, avec une valeur moyenne
d’environ 12 a 13 pour les anas de lin G12 et G14. La paille de blé présente le ratio d’élongation le
plus élevé avec une valeur moyenne allant jusqu’a 17.8 pour les pailles G14. Pour rappel, toutes
ces agro-ressources sont produites avec le méme outil industriel de défibrage. Il apparait que la
sélection de taille induite par cet outil est dépendante de la nature de la ressource traitée, résultat
qui n’est pas intuitif.

Les rafles de mais sont des particules larges et courtes. Elles sont parmi les plus larges avec une
largeur médiane I5y de 3.78 mm et lgg de 4.76 mm. Les rafles de mais sont également les particules
les plus courtes avec une longueur Lgg égale a 6.47 mm. Leur élongation est d’environ 1.5 avec un
ratio d’élongation médian e5y de 1.36 (€19 = 1.14 et €99 = 1.76).

TABLEAU 3.9 - Distribution granulométrique des chénevottes, des anas de lin, des pailles de colza, des pailles
de blé et des rafles de mais.

m | | I L. Lsg Lgg Teneur en Teneur

Agro-ressources ch 1 5 " 1
= (g) Mearticdes (1) (mm) (mm) (mm) (mm) (mm) %2 ®®  poussieres enfibre
6.08 9274 1.051 2105 3.761 3238 6.703 12.360 1.765 3.052 5678 0.80% 5.01%
evotte c:B 603 5513 1.257 2.319 4.042 3859 7615 13.100 1.849 3.142 58655 0.65% 6.51%

4 18.04 2267 2.353 4.215 6.275 10.361 17.622 29993 2481 4250 7.921 0.04% 231%

6.00 8327 0.842 1402 1.987 3715 7.014 12763 2615 5204 10.154 0.46% 4.64%

el 604 12909 0.898 1480 2090 3242 6.282 11.720 2.291 4349 8418 0.74% 1.66%

6.00 5460 0939 1509 2257 4878 9490 16.753 3.115 6.262 12270 0.25% 5.37%

6.01 5827 0.864 1485 2275 4871 9.509 18495 3.301 6.582 12793 0.21% 8.09%

6.01 12321 1.050 1.967 3.186 3.005 7.073 14.639 1.509 3.585 7.714 0.31% 0.00%

LGSR 603 5853 1.278 2.159 3.389 4593 9.239 16.362 1.995 4.345 8.936 0.14% 0.00%
41212 3303 1.780 3.079 5550 8754 15922 27.270 2.630 5105 9.789 0.02% 0.00%

6.01 19512 0.848 1.700 2.977 4112 9331 22.031 2.488 6.013 12.861 1.17% 0.00%
6.00 19923 0866 1.721 3.005 4127 8819 19.106 3.080 6.544 12920 1.03% 0.00%
6.00 3615 1.381 2.360 3.921 11906 22466 39.022 4.856 9.482 17.845 0.05% 0.00%
6.01 5151 1.239 2169 3.703 9463 17.931 30.901 3.872 8372 15535 0.06% 0.00%
les de mais 2403 3753 2249 3.784 4765 3374 5.145 6472 1.142 1.357 1.756 0.00% 0.00%

Les résultats obtenus par tamisage mécanique sont plus proches des résultats obtenus par analyse
d’'image en largeur que des résultats obtenus en longueur. En effet, comme expliqué dans la
littérature pour le chanvre (AMZIANE et al [2017]), la vibration pendant le tamisage mécanique
permet aux particules de passer a travers les tamis dans une direction perpendiculaire aux mailles.
Ainsi, les résultats du tamisage mécanique correspondent principalement a la largeur des particules.
De plus, lorsque les particules passent a travers les tamis, leur largeur peut étre orientée le long des
diagonales d des mailles carrées donc la taille 2 prendre en compte doit étre v/2.d (IGATHINATHANE
et al [2009]; PICANDET et al [2012]). Une telle considération conduit a une concordance importante
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FIGURE 3.10 - Distribution granulométrique (PSD) des chénevottes, anas de lin, paille de colza, paille de blé
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entre les résultats obtenus par tamisage mécanique et par analyse d'image pour le chanvre et la
paille de colza.

Anas de lin G7 Anas de lin G8 Paille de ble G7 Paille de blé G8
+ Anas de lin G12 + Anas de lin G14 Paille de blé G12 4 Paille de blé G14
Epaisseur (mm) Epaisseur (mm)
1.00
@
1.00 1 ’
* A A A
0.10 A AaACLA A
0.10 A ALy
AT A
0.01 0.01
0.50 5.00 1.00 10.00
E Largeur | (mm) E Largeur | (mm)

FIGURE 3.11 — Epaisseur des anas de lin (a) et des pailles de blé (b) en fonction de leur largeur L.

En outre, 'analyse d’image est basée sur '’hypothése que la forme des particules est quasiment
homothétique. La mesure de I'épaisseur avec un pied a coulisse digital, montre que ce n’est pas le
cas pour le lin et le blé. L'épaisseur des anas de lin est presque constante pour de faibles largeurs.
Ensuite, I'épaisseur augmente avec la largeur (Figure 3.11.a). Quant a I'épaisseur de la paille de blé,
elle est presque constante. En effet, elle n'augmente que trés légérement d'une granulométrie a
l'autre (Figure 3.11.b). La prise en compte de ce facteur permet d’obtenir une courbe de distribution
granulométrique de la largeur des granulats résultant du tamisage mécanique qui se superpose
avec celle obtenue en analyse d'image. Pour le blé, il semble que I'écart ne vienne pas seulement de
1a. En effet, la paille de blé étant flexible, elle est peut-étre déformée lors du tamisage, ce qui permet
aux particules plus grosses de traverser des mailles plus petites.

Les distributions granulométriques obtenues pour les chénevottes se situent dans les mémes ordres
de grandeur que les PSD qui se trouvent dans la littérature (Tableau 3.10). Les résultats obtenus pour
les chenevottes G7 et G8 sont particulierement proches des résultats obtenus pour les chénevottes
S2 (ARNAUD et GOURLAY [2012]) et pour le Chanvre d’Auvergne (NOZAHIC et al [2012]). En effet,
la PSD dépend principalement du processus de production, plus particulierement du nombre de
broyeurs a marteaux, de la qualité de la séparation et de I'aspiration des fines.

TABLEAU 3.10 — Synthése bibliographique de la distribution granulométrique des chénevottes.

Granulats Références ho lso 9o Lo Lso Lo
(mm) (mm) (mm) (mm) (@mm) (mm)
Chenevottes LCDA NGUYEN et al [2009] 0.7 2 4.2 3.7 9 18
Chenevottes CHABANNES et al [2015] 1.55 2.7 4 5 9.5 17.5
LCDA - Hemp shiv 1 - 2 - - 8.9 -
LCDA - Hemp shiv 2 ARNAUD et GOURLAY [2012] - 1.8 - - 7.6 -
LCDA - Hemp shiv 3 - 1 - - 3.1 -
"Chanvre d’Auvergne" NoOZzAHIC et al [2012] 0.85 1.75 3.1 3.5 7 14

Les distributions granulométriques des fines de chanvre et de lin obtenues par tamisage mécanique
et par granulométrie par diffraction laser sont proches. Cependant, le tamisage mécanique donne
des valeurs inférieures a celles de la granulométrie par diffraction laser. En effet, la mesure des
particules par diffraction laser conduit au rayon de la spheére équivalente tandis que le tamisage
mécanique amene a la largeur de la particule. Il est donc cohérent de trouver une valeur de rayon
supérieure a la valeur de la largeur. Le rayon médian est de 0.50 mm pour les fines de chanvre et de
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0.56 mm pour les fines de lin.

Passants cumulés (%)
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FIGURE 3.12 - PSD des fines - tamisage mécanique (moyenne et écart-type) et granulométrie a diffraction
laser (r : rayon).

TABLEAU 3.11 - Distribution granulométrique des fines de chanvre et de lin.

Granulométrie laser | Tamissage mécanique

Agro-re ssources

r1o(MM) rge (MM) rgg (MM )l (MM) lgg (MM) lgg (MmM)
SLGER CRAELV-] 0.100 0502 1262 | 0.030 0380 0990
Fines de lin 0112 0564 1.125 | 0.070 0.340 0.970

La teneur en poussiére varie de 0.00 % pour la rafle de mais a 1.17 % pour la paille de blé G7. Tous les
granulats (chénevottes, anas, pailles et rafles) répondent aux exigences de I’association nationale
Construire en Chanvre. Cette derniére exige une teneur en poussiéere inférieure a 2 % pour les
chenevottes. De plus, comme le souligne le Tableau 3.9, plus le granulat est petit, plus la teneur en
poussiere est élevée.

Enfin, du point de vue de la teneur en fibres, seuls le chanvre et le lin contiennent des fibres. A
I'inverse de la teneur en poussiere, plus le granulat est grand, plus la teneur en fibres est élevée (a
I'exception des chénevottes G14).

3.4.2 Masses volumiques et porosité

La masse volumique apparente (p4pp), la masse volumique du squelette (p;) et la porosité totale
(ny) sont données dans la Figure 3.13 et le Tableau 3.12. Pour tous les granulats, ’écart-type entre
les cing mesures de la masse volumique apparente est tres faible. Ce qui conduit a un coefficient de
variation inférieur a 5 % et indique la précision de la mesure. Tous les granulats se caractérisent par
une faible masse volumique et une porosité élevée.

Dans I'’ensemble, la masse volumique apparente des granulats diminue lorsque leur taille augmente.
Pour le chanvre, la masse volumique apparente a I'état sec varie de 88 a 104 kg/m3. Les anas de lin
présentent des valeurs légérement plus élevées qui vont de 91 a 130 kg/m3. La paille de colza et la
paille de blé présentent des valeurs inférieures qui sont respectivement de 73 a 88 kg/m? et de 29
a 54 kg/m3. Les fines ont une masse volumique apparente plus élevée que les chénevottes et les
anas (133 kg/m?3 pour le chanvre et 140 kg/m?3 pour le lin). Enfin, les rafles de mais ont la masse
volumique apparente la plus élevée (373 kg/m?3).

Ces valeurs se situent dans la gamme couramment rencontrée dans la littérature, a I'exception
de la paille de colza pour laquelle elles sont inférieures d'un tiers. Cela peut étre di a la taille des
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FIGURE 3.13 — Masse volumique apparente a |’état sec et porosité totale des agro-ressources.

TABLEAU 3.12 — Masse volumique apparente a I’état sec, masse volumique du squelette et porosité totale des
agro-ressources.

Pz3c-sec Ps-agro-ressource Mt-agro-ressource
Agro-ressources (kg/m?) Ps (kg/m?) ™ (%)
(kgim?) (%)
moy. o CoV moy. ¢ CoV moy. o CoV
104.01 1.44 1.38% 1401 92.58%
3 8789 062 071% 1399 1352 83 6.11% 93.72% 92.87% 0.75% 0.80%
: 9665 270 2.79% 1257 92.31%
133.21 424 3.19% 1557 1657 - - 91.45% 91.45% - -
111.28 349 3.14% 1367 91.86%
ll 12991 305 235% 1321 100, 19 449 01T o) 06% 1.40% 1.52%
de 9369 148 1.58% 1344 93.03%
9072 161 1.77% 1335 93.20%
L8 140.30 3.26 2.32% 1458 1458 - - 90.37% 90.37% - -
8806 105 1.19% 1430 93.84%
e de colza W 7871 213 271% 1385 1411 23 164% 94.32% 94.33% 0.50% 0.53%
7320 093 1.28% 1418 94 .84%
5389 051 0.95% 1486 96.37%
4970 235 473% 1408 170 55 353% 2047 97.20% 0.90% 0.93%
2969 1.20 4.04% 1483 98.00%
| | 31.20 1.18 3.79% 1534 97.97%
Rafles de mais 37275 3.66 098% 1333 1333 - - 72.05% 7205% - -
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granulats. La masse volumique apparente du chanvre G7 est trés proche des valeurs trouvées dans
NozAHIC et al [2012] et NGUYEN [2010]. Les masses volumiques apparentes des anas de lin G7 et
G8 sont proches des valeurs indiquées dans CHABRIAC et al [2016] tandis que la masse volumique
apparente des anas de lin G12 et G14 sont similaires aux valeurs obtenues par RAHIM et al [2016Db].
Pour la paille de blé, les masses volumiques apparentes de G12 et G14 sont proches des valeurs
données dans BOUASKER et al [2014].

Pour une agro-ressource donnée, la masse volumique du squelette est similaire pour toutes les
tailles de granulats. Les masses volumiques du squelette des rafles de mais, des anas de lin et
des chénevottes sont proches (avec des valeurs moyennes respectivement de 1333, 1342 et 1352
kg/m?3). Les masses volumiques du squelette de la paille de colza et de la paille de blé sont de 5 a
10 % plus élevées (1411 et 1478 kg/m3). Les masses volumiques du squelette des fines (1557 kg/m3
pour le chanvre et 1458 kg/m3 pour le lin) sont supérieures aux masses volumiques du squelette
des chénevottes et anas. Ceci est dii au fait que les fines contiennent des fibres et que la masse
volumique des fibres est supérieure aux masses volumiques des chénevottes et anas. Ces résultats
sont proches des valeurs trouvées dans la littérature pour le chanvre et le lin. En effet, pour le
chanvre, la masse volumique du squelette varie de 1257 kg/m? pour le chanvre G14 a 1401 kg/m?
pour le chanvre G7, tandis que les valeurs données dans RAHIM et al [2016b] et dans NGUYEN et al
[2009] sont respectivement de 1259 et de 1465 kg/m3. De plus, pour le lin, la masse volumique du
squelette est supérieure de 5 % a la valeur donnée dans RAHIM et al [2016a] et est plus éloignée de la
valeur trouvée par CHABRIAC et al [2016] (de 16 %). Pour le colza, la masse volumique du squelette
donnée dans RAHIM et al [2016b] est inférieure de 17.6 % a la valeur trouvée ici. Pour la paille de
blé, il y a beaucoup plus d’écart, BOUASKER et al [2014] ayant trouvé des masses volumiques du
squelette allant de 865 a 871 kg/m?3.

La porosité totale, y compris la porosité inter-particulaire et intra-particulaire, est élevée. Pour les
rafles de mais, elle est égale a 72 %. Pour tous les autres granulats, elle est supérieure a 90 % : (i)
90-91 % pour les fines, (ii) environ 92 a 94 % pour les chénevottes, les anas de lin et la paille de colza,
(iii) jusqu’a 96-98 % pour la paille de blé. Une légére augmentation de la porosité avec la taille des
granulats est observée. Une fois de plus, les résultats sont équivalents aux valeurs présentes dans
la littérature. Pour le chanvre, la porosité est en accord avec les valeurs trouvées dans RAHIM et al
[2016Db]. Il y a un léger écart avec les valeurs trouvées dans CHABRIAC et al [2016] (6.3 %). Pour le
lin, 1a valeur est conforme aux valeurs indiquées dans CHABRIAC et al [2016] et RAHIM et al [2016b],
I'écart étant inférieur a 2 %. Pour la paille de blé, 1a porosité correspond a la valeur donnée dans
BOUASKER et al [2014] ol elle varie de 96 4 97 %.

TABLEAU 3.13 — Masse volumique apparente (p4pp), masse volumique du squelette (ps) et porosité totale (1)
des agro-ressources dans la littérature.

Granulats Papp (kg/m3)  ps (kg/m?)  ng (%) Références
Chenevottes LCDA - 1 112 - - ARNAUD et GOURLAY [2012]
Cheéenevottes LCDA - 2 114 - - ARNAUD et GOURLAY [2012]
Chenevottes LCDA - 3 119 - - ARNAUD et GOURLAY [2012]
Cheénevottes LCDA 103 1465 929 NGUYEN et al [2009]
Chenevottes fibrées Terrachanvre 54.8 1438 96.2 NGUYEN et al [2009]
"Chanvre d’Auvergne" 103 - - NozAHIC et al [2012]
Cheénevottes 103.5+4 - - CHABANNES et al [2015]
Chenevottes 133 1020 87 CHABRIAC et al [2016]
Chenevottes 125 1259 90.01 RAHIM et al [2016b]
Anas de lin 115 1120 90.5 CHABRIAC et al [2016]
Anas de lin 90 1270 92.9 RAHIM et al [2016b]
Paille de colza 115 1150 90 CHABRIAC et al [2016]
Paille de colza 130 1162 88.8 RAHIM et al [2016b]
Paille de blé fibrée 25-33 865 - 871 96 - 97 BOUASKER et al [2014]

77



CHAPITRE 3. CARACTERISATION ET VALORISATION DES AGRO-RESSOURCES

Enfin, la Figure 3.14 montre la relation entre la porosité totale, les masses volumiques apparente
et du squelette des agro-ressources. La porosité totale évolue dans un plan avec la paire (masse
volumique apparente; masse volumique du squelette) conformément a la relation entre ces 3
grandeurs (Equation (2.8) 4 la page 35 du Chapitre 2).

N ?. E}Ob%?féieppapp Chénevottes G7
+93.6925 S g
® Chénevottes G14

° Fines de chanvre

n.: Porosité
totale (%)
R?=0.9986

100 . Sy Anas de lin G7
®» ¢ : Anas de lin G8
90 % + Anas de lin G12
+ Anas de lin G14
80 | oFinesdelin
Paille de colza G7
70) " Paille de colza G8
5 ® Pajlle de colza G14
Paille de blé G7
100 Paille de blé G8

l::::'Ijqinr“r‘:i;i;sus.:! 200 Du s MaBES Paille de ble G12
apparente volix;nique du  *Paile deble G14
(kg/m’) 400 1200 squelette (kg/m®) * Rafles de mais

FIGURE 3.14 — Porosité totale en fonction des masses volumiques apparente et du squelette des granulats.

3.4.3 Absorption d’eau

La Figure 3.15 donne I'exemple de la paille de blé G7 pour I'étude de I'absorption d’eau. Elle
montre les données expérimentales des trois échantillons, leurs courbes d’ajustement et la courbe
caractéristique obtenue en faisant la moyenne des coefficients de la courbe d’ajustement des
trois échantillons. Pour tous les granulats, le Tableau 3.14 donne les valeurs moyennes du taux
initial d’absorption d’eau (IRA) et de la pente de la courbe de la teneur en eau en fonction du
logarithme du temps (K1), leur écart-type issu des courbes d’ajustements ainsi que leur coefficient
de corrélation.

Teneur en eau (%)

400 échantillon 1
350 A Lk échantillon 2
300 A pnss s 4 échantillon 3

Paille de blée G7

250 1
Log. (échantillon 1)
200 3 R? =0.9982
i . Log. (échantillon 2)
159 R? =0.9915
oTo7s 9 M I 0 0 111 D O I 110 1 O Ay ) B S 0] Bt Log. (échantillon 3)
y . : R? = 0.9961
1 10 100 1000 10000
Temps (min)

FIGURE 3.15 — Absorption d’eau de la paille de blé G7 - données expérimentales, courbes d’ajustement et
courbe caractéristique.

Pour toutes les agro-ressources, les coefficients de variation de I'IRA et de K1 sont inférieurs a 10 %
(voire inférieurs a 5 %) et le coefficient de corrélation est tres élevé (> 0.93, sauf pour un échantillon
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de paille de blé G12). Cela permet une grande confiance dans les résultats. Pour les rafles de mais,
les coefficients de variation sont légérement plus élevés (11.6 % pour I'IRA et 15.2 % pour K1)
mais les coefficients de corrélation sont également élevés (0.96). Il y a un peu plus d’écart entre
les échantillons de rafles de mais. Pour les fines, les coefficients de variation sont élevés (pour le
chanvre : environ 20 % pour I'IRA et pour K1, pour le lin : environ 40 % pour 'IRA mais seulement
2.4 % pour K1). Les coefficients de corrélation sont inférieurs a ceux des chénevottes et des anas
(0.81 pour le chanvre et 0.89 pour le lin). En fait, pendant la mesure, certaines fines passent a travers
le sac perméable car elles sont plus petites que la maille. Cela fausse partiellement les résultats, en
particulier pour les mesures a long terme. Les résultats sont donc beaucoup moins précis pour les
fines que pour les chénevottes et anas.

Pour une matiére premiere donnée, le taux d’absorption initial IRA et la pente de la courbe K1 sont
proches pour toutes les tailles de particules. Comme le montrent le Tableau 3.14 et les Figures 3.17
et 3.16, I'IRA le plus bas est obtenu par le lin avec des valeurs d’environ 130 %, il est le plus haut
pour la paille de colza avec des valeurs supérieures a 200 % et jusqu’'a 250 %. LIRA des cheénevottes
et de la paille de blé est proche, environ 190 % (sauf pour les chénevottes G14 pour lequel il n’est
que de 140 %). La pente K1 est la plus basse dans le cas des anas de lin et de la paille de blé avec des
valeurs d’environ 40 %.log(min)-!. Pour la paille de colza, K1 varie de 40 a 52 %.log(min)-!. La pente
la plus élevée est la pente des chénevottes, avec des valeurs allant de 52 a 58 %.log(min)-!. Enfin, la
teneur en eau a 48 heures est la plus faible pour les anas de lin (de 250 a 300 %), la plus élevée pour
la paille de colza (de 386 a 394 %). La teneur en eau a 48 heures des chénevottes et de paille de blé
varie respectivement de 340 a 380 % et de 308 a 345 %.

TABLEAU 3.14 — Valeurs caractéristiques issues des courbes d’absorption d’eau en fonction du temps
logarithmique - valeurs moyennes et écarts-types des parametres de la courbe d’ajustement et coefficients
de corrélation.

IRA K1 R
moy. o CoV moy. o CoV moy. o©
191.05 7.76 4.06% 54.25 268 4.93% 0.952 0.014
c. Bl 192.90 4.54 235% 5212 325 6.25% 0.959 0.031
140.51 692 493% 57.82 2.06 3.56% 0.957 0.016
283.82 51.66 18.20% 74.35 16.43 22.10% 0.808 0.044
12207 561 460% 4143 393 948% 0.938 0.038
el 162.37 6.34 390% 3979 230 5.78% 0.977 0.010
de 126.27 690 546% 36.88 0.81 2.19% 0.977 0.012
124,55 10.04 8.06% 37.70 2.92 7.74% 0.940 0.033
3472 1469 42.30% 87.81 2.08 236% 0.887 0.053
22168 439 198% 4899 206 4.20% 0.963 0.005
cULC L UER e Bl 253,26 504 199% 4060 265 6.52% 0954 0.056
20612 362 175% 5216 074 141% 0981 0.013
19261 1215 631% 4325 379 8.77% 0.995 0.003
206.86 479 232% 4002 594 14.85% 0.966 0.027
18531 3.00 1.62% 4266 066 1.54% 0917 0.032
17455 782 448% 3871 3.03 7.82% 0.994 0.005
Rafles de mais 71.70 833 1161% 31.84 485 15.23% 0.961 0.013

Agro-ressources

Les fines montrent un comportement significativement différent. Pour le chanvre, I'IRA des fines
est d’environ 280 % : elle est beaucoup plus élevée que I'IRA des chénevottes. Inversement, pour
le lin, I'IRA des fines est d’environ 35 %, ce qui est bien inférieur a 'RA des anas. Pour les deux
types de fines, la pente est beaucoup plus élevée : environ 74 %.log(min)-! pour le chanvre et 88
%.log(min)-! pour le lin. Apres 48 heures d’absorption, la teneur en eau des fines de lin est d’environ
340 %. Elle est plus élevée que les valeurs obtenues dans le cas des anas de lin malgré le fait que
I'IRA est plus faible pour les fines que pour les anas de lin. La teneur en eau des fines de chanvre
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Teneur en eau (%)
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FIGURE 3.16 — Absorption d’eau des chénevottes, fines de chanvre, anas de lin, fines de lin, paille de colza,

paille de blé et rafles de mais comparée aux données de la littérature.
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a 48 heures est de 540 %, ce qui est beaucoup plus élevé que la valeur la plus élevée trouvée pour
toutes les chénevottes.

Quel que soit le moment de I’absorption, les rafles de mais présentent une teneur en eau nettement
inférieure a celles de tous les autres granulats. Son IRA est d’environ 72 % et sa pente K1 est de 32
%.log(min)!, conduisant a une teneur en eau a 48 heures de 182 %. Ces résultats sont cohérents
avec le fait que cette ressource présente une structure moins poreuse ainsi qu'une porosité moins
communicante.

IRA (%) — Histogramme uni Histogramme rayé - K1 (%.log(min)™)
350 140
300 A - 120
250 A - 100
200 - - 80
150 - - 60
100 - - 40
50 A - 20
0 -0
)
e}é&
C»'{\@o 0\(-@{\

FIGURE 3.17 — Absorption d’eau - valeurs moyennes et écarts-types des parametres IRA et K1 de la courbe
d’ajustement.

Les absorptions d’eau trouvées pour les chénevottes et les pailles de blé se situent dans la méme
gamme de valeur que celles trouvées dans la littérature (Figure 3.16 et Tableau 3.15). Pour le chanvre
G14, les résultats sont tres proches de ceux trouvés dans CHABANNES et al [2015]; MAGNIONT et al
[2012].

TABLEAU 3.15 — Absorption d’eau des agro-ressources issue de la littérature.

Absorption d’eau en fonction du temps (%)

Granulats Imin 5min 10min 60min 1440 min Références
Chenevottes LCDA 2 200%  232% 242% - - ARNAUD et GOURLAY [2012]
Chenevottes LCDA 210% 275% 280% 290% - NGUYEN et al [2009]
Chenevottes fibrées Terrachanvre 170%  250% 265% 356% - NGUYEN et al [2009]
"Chanvre d’Auvergne" 200%  280% 285% - - NozaHIC et al [2012]
Chenevottes 138%  200% 210% 240% - CHABANNES et al [2015]
Chenevottes Agrofibre - 200% - 250% 300% MAGNIONT et al [2012]
Paille de blé S1 180%  245% - 300% - BOUASKER et al [2014]
Paille de blé S2 250% 280% - 330% - BOUASKER et al [2014]
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3.5 Caractérisation hygro-thermique

3.5.1 Conductivité thermique

Le Tableau 3.16 et la Figure 3.18 donnent la conductivité thermique des agro-ressources en fonction
de leur masse volumique apparente a I’état sec (23 °C). Pour chaque granulat, le coefficient de
variation est inférieur a 5 % aussi bien pour la masse volumique apparente que pour la conductivité
thermique. Ce qui induit une grande confiance dans les résultats. La conductivité thermique varie
de 45 4 93 mW/(m.K) pour des masses volumiques apparentes de 30 a 392 kg/m?3. Globalement, la
conductivité thermique augmente linéairement avec la masse volumique apparente. La rafle de
mais présente une conductivité thermique beaucoup plus élevée que les autres granulats en raison
d’'une masse volumique apparente beaucoup plus élevée (392.44 kg/m3). En effet, la conductivité
thermique de la rafle de mais est de 93 mW/(m.K) lorsqu’elle varie de 45 a 58 mW/(m.K) pour les
autres granulats qui ont des masses volumiques allant de 29.69 (paille de blé G12) a 140.30 kg/m?3
(fines de lin). Pour une matiére premiere donnée, I'écart entre la conductivité thermique d’'une
agro-ressource ayant plusieurs distributions granulométriques est faible (coefficient de variation
inférieur a 4 % quelle que soit la matiere premiére) méme si I'écart entre les masses volumiques
apparentes est élevé (jusqu’a 30 %). Ainsi, la conductivité thermique dépend également de la
matiére premiere. La paille de blé présente la conductivité thermique la plus faible, environ 45
mW/(m.K). La paille de colza présente des valeurs légerement supérieures a celles de la paille de
blé, soit environ 50 mW/(m.K). Les anas de lin et les chénevottes présentent des valeurs similaires
de conductivité thermique, soit environ 54 mW/(m.K). Enfin, la conductivité thermique des fines
est supérieure a celles des anas de lin ou des chenevottes (58 mW/(m.K) pour les fines de lin et 54
mW/(m.K) pour les fines de chanvre). Sur la base de la norme NF P75-101 (AFNOR [1983]), tous les
granulats peuvent étre considérés comme des isolants thermiques ( < 65 mW/(m.K)), a I'exception
de la rafle de mais.

A (mW/(m.K)) Chénevottes G7
100 ® Chénevottes G8
904 & ® Chénevottes G14
........... © Fines de chanvre
o e Anas de lin G7
L Anas de lin G8
801 Lap rcsec = 000019 z5:c o +0.0398 SR SIE
50 - .'Elﬁ-f o R? =0.9866 + Anas de lin G14
et ¢ Finesde lin
40 1 Paille de colza G7
30 - " Paille de colza G8
20 4 ® Paijlle de colza G14
Paille de blé G7
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0 . r - ; . : r Paille de blé G12
0 50 100 150 200 250 300 350 400 Paille de blé G14
Masse volumique apparente (kg/m?) * Rafles de mais

FIGURE 3.18 — Conductivité thermique des granulats en fonction de leur masse volumique apparente.

Le Tableau 3.17 montre que les conductivités thermiques expérimentales des granulats sont si-
milaires a celles trouvées dans la littérature. En effet, elles sont environ 5 % plus élevées que les
valeurs trouvées par RAHIM et al [2016b] et 2 % plus basses que les valeurs données par BALCIUNAS
et al [2016]. Le constat est le méme pour la paille de colza ot la valeur est supérieure d’environ 5 %
a celle trouvée par RAHIM et al [2016b]. En revanche, I'écart avec la littérature est plus important
dans le cas des anas de lin. En effet, la conductivité thermique donnée par RAHIM et al [2016Db]
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TABLEAU 3.16 — Conductivité thermique des agro-ressources en fonction de leur masse volumique apparente
a (23°C; état sec).

AFores olres papp (kg/m”®) papp (kg/m®) A (MW/(m K)) A (MW/(m K))
moy. o CoV moy. o] CoV  moy. o CoV  moy. o CoV
104.01 0.05 0.04% 54.3 08 1.55%
v 87.89 062 0.71% 9642 810 840% 530 11 211% 535 07 1.36%
97.36 0.44 045% 53.2 0.8 142%
13321 4.24 3.19% 13321 - - 543 10 182% 543 - -
111.23 0.04 0.03% 54.0 13 248%
Ml 12991 305 235% 406 39 1841 1702% - 13 2% g6 22 395%
de 9369 1.48 1.58% 534 22 4.19%
90.72 0.06 0.06% 531 06 1.11%
14030 3.26 2.32% 14030 - - 575 11 200% 575 - -
88.26 0.30 0.34% 499 06 1.26%
CUEL YT ER NG 7871 213 2.71% 8008 7.59 948% 497 06 124% 498 01 029%
7326 0.11 0.15% 499 14 275%
53.92 0.36 066% 457 09 207%
49.70 1235 4.79% [4qi1a 102 24gm| 7 03 D68%ELSs o3 o07a%
29.69 1.20 4.04% 446 05 1.20%
3123 0.07 0.24% 451 02 046%
Rafles de mais 39244 238 061% 39244 - - 926 1.7 186% 926 - -

est inférieure de 22 % a la valeur trouvée ici. Cependant, dans la référence RAHIM et al [2016b],
un schéma auto-cohérent est utilisé pour modéliser la conductivité thermique du béton végétal.
Les données expérimentales et la modélisation sont en accord pour un béton de chanvre ainsi
qu’'un béton de lin bien qu’elles soient plus dispersées dans le cas du béton de lin. Selon les auteurs,
cela s’explique par la description simplifiée du modele géométrique. Cela peut aussi provenir de la
valeur de la conductivité thermique des anas de lin qui peut étre sous-estimée.

TABLEAU 3.17 — Conductivité thermique des agro-ressources issue de la littérature.

Granulats Conditionnement Papp (kg/m3) A (mW/(m.K)) Référence
Chenevottes - 110 48 CEREZO [2005]
Chénevottes - 155 58 CEREZO [2005]
Chenevottes 0/2.5 état sec - 55 BALCIUNAS et al [2016]
Chenevottes 2.5/5 état sec - 53 BALCIUNAS et al [2016]
Chénevottes 5/10 état sec - 55 BALCIUNAS et al [2016]
Chenevottes 10/20 état sec - 59 BALCIUNAS et al [2016]
Chenevottes 0/20 état sec - 54 BALCIUNAS et al [2016]
Chénevottes 20°C, état sec - 50 RAHIM et al [2016b]
Chenevottes 30°C, état sec - 52 RAHIM et al [2016b]
Anas de lin 20°C, état sec - 42 RAHIM et al [2016b]
Anas de lin 30°C, état sec - 44 RAHIM et al [2016b]
Paille de colza 20°C, état sec - 47 RAHIM et al [2016b]
Paille de colza 30°C, état sec - 49 RAHIM et al [2016b]

On note finalement que la paille de blé est le meilleur isolant thermique. Les cheénevottes, les anas
de lin et la paille de colza sont aussi de bons isolants thermiques.
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3.5.2 Valeur tampon hygrique

Le Tableau 3.18 et la Figure 3.19 donnent la valeur tampon hygrique pour chaque type de granulats.
La Figure 3.20 donne une syntheése de la valeur tampon hygrique en fonction de la masse volumique
apparente. Sil’on consideére toutes les agro-ressources, la valeur MBV augmente avec la masse volu-
mique apparente. Le Tableau 3.18 donne également la valeur MBV moyenne d’'une agro-ressource
donnée (a partir des résultats obtenus pour les différentes distributions granulométriques). Les
valeurs MBV obtenues pour différentes distributions granulométriques d’'une méme agro-ressource,
sont proches et le coefficient de variation est faible.

La paille de blé a la plus petite valeur MBV; allant de 1.88 a 1.97 g/ (m2.%HR). Selon la classification du
projet Nordtest (RODE et al [2005]), c’est un bon régulateur hygrique (MBV entre 1 et 2 g/ (m2.%HR)).

Les chénevottes, la paille de colza et les anas de lin présentent des valeurs MBV similaires allant
de 2.07 2 2.36 g/ (m2.%HR), avec des valeurs moyennes d’environ 2.21 a 2.26 g/ (m2.%HR). Selon la
classification du projet Nordtest, ceux sont d’excellents régulateurs hygriques (MBV supérieur a 2
g/(m2.%HR)).

Les rafles de mais présentent les performances les plus élevées avec une valeur MBV de 3.11
g/(m2.%HR).

MBV (g/(m.%HR))

P " MBVads ®MBVdes ®MBV moy

3.5
3.0 1
254
2.0 A ’
161

FIGURE 3.19 — Capacité tampon hygrique des granulats - valeur MBV lors de 'absorption et de la désorption
puis moyenne.

Tous ces granulats sont tres intéressants du point de vue de la capacité tampon hygrique.
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FIGURE 3.20 — Capacité tampon hygrique des granulats en fonction de leur masse volumique apparente.

TABLEAU 3.18 — Capacité Tampon Hygrique en absorption, en désorption et en moyenne des agro-ressources
en vrac : valeur moyenne, écart-type et coefficient de variation.

Agro-ressources

8

(58

pasc.smorr (kg/m®)

moy.

ag

CoV

moy.

MBV g,
(g/{m*.%HRY))

o

CoV  moy.

MBV e
(g/(m2%HR))

ag

CoV

MBV 0y
(g/(m=.%HRY))

moy.

[

CoV moy. o

ME‘Vmoyngm-rmum
(g/m2.%HR))

CoV

118.23
101.03
112.80

2.39
0.00
2.1

2.03%
0.00%
1.87%

2.26
2.02
2.26

0.04
0.03
0.09

1.90%
1.45%
3.76%

2.32
212
228

0.04
0.03
0.09

1.89%
1.57%
3.89%

2.29
2.07
227

0.04
0.03
0.09

1.79%
1.51%
3.82%

2.21

0.12 5.48%

151.19

0.00

0.00%

223

0.07

3.13%

232

0.06

2.73%

227

0.07

292% 227 -

121.07
140.49
111.33
109.37

3.69
0.00
0.00
1.46

3.05%
0.00%
0.00%
1.33%

225
212
215
2.36

0.08
0.04
0.07
023

3.37%
1.72%
3.29%
9.85%

230
231
2.28
2.36

0.08
0.04
0.06
0.22

3.36%
1.59%
261%
9.46%

2.27
2.21
2.21
2.36

0.07
0.04
0.07
0.23

3.25%
1.65%
2.94%
9.58%

226

0.07 2.98%

157.80

0.00

0.00%

2.46

0.05

1.92%

255

0.05

1.86%

2.50
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1.89% 250 -

109.54
84.75
90.95

1.66
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2.21
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1.29%
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0.06
0.02
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2.22%
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0.05

2.56%
1.02%
2.45%

223

0.02 0.78%

68.44
58.94
37.37
38.36

8.14
0.00
0.00
0.54

11.89%
0.00%
0.01%
1.41%

1.88
1.95
1.87
1.95

0.03
0.02
0.07
0.18

1.62%
1.00%
3.90%
9.39%

1.89
1.99
1.88
1.92

0.03
0.02
0.06
0.19

1.77%
1.14%
3.31%
9.66%

1.88
1.97
1.88
1.94

0.03
0.02
0.07
0.18
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1.03%
3.52%
9.40%

1.92

0.07 3.86%

405.68

6.39

1.58%

298

0.16

5.36%

3.23

0.15

4.63%

3.1

0.15

4.93%
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3.6 Caractérisation mécanique

3.6.1 Plan de mélange

Lobjectif de 'étude est d’évaluer la compressibilité de certaines agro-ressources afin d’identifier
d’éventuels mélanges granulométriques permettant de limiter les efforts de compactage nécessaires
pour obtenir une compacité (rapport entre le volume absolu des granulats et le volume apparent
total) choisie.

L'étude de la compressibilité des agro-ressources est effectuée pour les chenevottes, les anas de
lin, la paille de colza ainsi que la paille de blé. Pour chaque type de granulat, un plan de mélange
a 3 constituants est réalisé (Tableau 3.19). Les 3 constituants sont les différentes granulométries
disponibles des agro-ressources, a savoir G7, G8 et G12 ou G14.

TABLEAU 3.19 — Composition des mélanges.

Granulométrie 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

G7 (%) 100 0 0 50 50 0 33 66 17 17
G8 (%) 0 100 0 50 0 50 33 17 66 66
G12 ou G14 (%) 0 0 100 0 50 50 33 17 17 66

3.6.2 Courbes de tassement

La Figure 3.21 donne les résultats d'un test de compression sur des anas de lin G7, a titre d’exemple.
La représentation graphique se fait sous forme de courbes de tassement, plus couramment utilisées
en mécanique des sols. Lors des deuxieme et troisieme cycles, trois zones sont identifiées : le
tassement instantané (ligne en pointillés), le tassement de consolidation (ligne pleine) et la courbe
de déchargement (ligne en tiret - point).

1/C
12
Cycle 1
11 1
Cyde 2 : tassement instantané
10 1
Cycle 2 : tassement de consolidation
9 4 - -
5 = + = (Cycle 2 : déchargement
8 1 . :
e i = = = Cycle 3 : tassement instantane
7 1 Py
- \ Cycle 3 : tassement de consolidation
- + = Cycle 3 :déchargement
5 T T T
1 2 3 4 5 6

Log o (log(Pa))

FIGURE 3.21 - Division des courbes de tassement pour 'identification des modeles pour un mélange
entiérement constitué d’anas de lin G7.

Le tassement instantané est une déformation élastique ou1 une évolution réversible de la compacité
du mélange est possible. Le tassement de consolidation correspond a la déformation plastique de
I'empilement de granulats qui entraine une déformation irréversible de la compacité du mélange.
A l'intersection de ces deux zones définies, il y a un point qui correspond a la pression de pré-
consolidation. A partir de ce point, une partie de la déformation du mélange devient irréversible
(ILDEFONSE et al [1997]).
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Les résultats sont filtrés afin d’éliminer le bruit de mesure au début du test. Ce bruit est da a
I'incertitude de mesure lors de la mise en place du piston ainsi qu’a la friction des granulats avec
le piston et la paroi du cylindre. Pour une faible contrainte (comme c’est le cas au début du test),
ce filtrage rend difficile I'identification du point de pré-consolidation. Ainsi, le premier cycle sert
surtout a la consolidation du mélange et n’est pas utilisé pour I'ajustement des modéles. Seuls
les cycles 2 et 3 sont utilisés pour I'identification des parameétres de modéle. Lors du cycle 2, le
tassement de consolidation commence lorsque la compacité C atteint le méme niveau qu’a la

fin du premier cycle. Par conséquent, le début de la courbe du cycle 2 correspond au tassement
instantané. Lorsque la contrainte est au maximum, la derniére partie de la courbe commence : le
déchargement. Dans ce mémoire, seule la courbe de tassement de consolidation du cycle 2 est
utilisée lors de I'ajustement des modeles.

3.6.3 Modéeles de compression

Les modeles de compression les plus fréquemment cités dans la littérature sont : Walker (1923),
Jones (1960), Kawakita-Ludde (1971) et Barbosa-Canovas et al (1987) (COMOGLU [2015]). Ils pro-
posent des relations entre les variables suivantes :

m Ogyp :la pression appliquée par le piston supérieur (en MPa);
m Cp : la compacité initiale;

m C:la compacité sous la pression o).

Ces modeles sont les suivants :
m Walker (WALKER [1923]) :

C
—O:ulncsup+b 3.1
C
m Jones (JONES [1960]) :
C=bo?,, (3.2)

m Barbosa-Canovas (CANOVAS et al [1987]) :

C-C
0 = alnoyy,y,+b (3.3)
Co
m Kawakita (KAWAKITA et LUDDE [1971]) :
Osup 1 1
Co 2 (osu,,+ b (3.4)

1- =
C
Les parameétres a et b sont des constantes adimensionnelles (pour un test donné). Le parametre a
est communément appelé "coefficient de compressibilité". Ces modeles ont des équations proches.
Cependant, le modele de Jones ne dépend pas de la compacité initiale Cy. Kawakita et Liidde
montrent qu'une attention particuliére est requise lors de la mesure initiale de la compacité Cy. En
effet, les fluctuations de la valeur Cy mesurée, peuvent parfois entrainer des écarts importants.

Des régressions linéaires sont réalisées sur chacun de ces modeéles et pour toutes les agro-ressources
afin d’identifier les meilleurs paramétres.

Tous les modeles semblent bien représenter graphiquement le comportement des agro-ressources
en vrac sous la contrainte de compression. Le coefficient de corrélation R? est déterminé pour
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TABLEAU 3.20 — Coefficient de corrélation R2 en fonction du modele de compression testé pour tous les
mélanges réalisés avec des anas de lin.

Mélangen® Walker Jones Barbosa Kawakita

1 0.9885 0.9825  0.9752 0.9426
2 0.9875 0.9824  0.9765 0.9465
3 0.9912 0.9848  0.9767 0.9422
4 0.9877  0.9819 0.975 0.9367
5 0.9912 0.9849  0.9771 0.9443

6 0.9906 0.9847  0.9773 0.9471
7-1 0.9889  0.983 0.9759 0.9431
7-2 0.9901 0.9844  0.9774 0.9387
7-3 0.9885 0.9823  0.9748 0.9368
7-4 0.9892 0.9833  0.9761 0.9369
7-5 0.9890 0.9828  0.9752 0.9400
8 0.9902  0.9847 0.978 0.9454
9 0.9881 0.9828  0.9764 0.9435
10 0.9891 0.9829  0.9752 0.9415

Moyenne 0.9893 0.9834  0.9762 0.9418

chaque mélange pour chacune des agro-ressources, afin de définir le meilleur modele. Les modeles
sont comparés uniquement sur la base de la valeur du coefficient de corrélation R?. Un exemple est
donné dans le Tableau 3.20.

Le modele de Walker a le meilleur coefficient de corrélation R2. Le modéle de Jones donne également
de bons résultats. Inversement, le modele de Kawakita donne les coefficients de corrélation R2 les
moins bons.

Cependant, I'utilisation de la variable Cy dans les modeles de compression peut donner de mauvais
résultats. En effet, cette variable est trop modulable puisqu’elle dépend du volume au début de
I'essai de compression. De plus, cette valeur est difficile a obtenir en utilisant uniquement les
données de déplacement et de force enregistrées par la machine d’essai. Elle est dépendante des
frictions entre les granulats et le piston au début de I’essai de compression lorsque la surface n’est
pas parfaitement plane. Le modeéle de Jones est le seul modele qui n’'utilise pas cette variable. C’est
donc ce modele qui a été retenu pour 'ensemble des agro-ressources, sur la base de cette étude
détaillée dans le cas des anas de lin.

3.6.4 Exploitation du plan d’expériences

Les résultats obtenus par le modéle de Jones, lors du tassement de consolidation du cycle 2,
sont exploités par le biais d'un plan de mélange. Dans ce mémoire de thése, I'évaluation de la
compressibilité est détaillée uniquement dans le cas des anas de lin. Les résultats obtenus illustrent
le type de conclusion obtenues sur d’autres ressources.

Apres I'analyse de la variance, les modeles définis pour les parametres C,;,4x, @ et b sont significatifs.
Lanalyse des coefficients combinée a la comparaison de R entre le modele initial et les différentes
simplifications possibles, a permis de définir trois modeles. Ces équations permettent de déterminer
les parametres C,,4x, a et b en fonction de la distribution granulométrique des anas de lin. De plus,
les coefficients de corrélation ajustés sont tres bons parce qu'ils sont égaux ou supérieurs a 0.95.
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3.6.4.1 Modéle pour déterminer la compacité maximale

La Figure 3.22 donne la surface de réponse de la compacité des anas de lin en fonction de leur
distribution granulométrique. La compacité diminue légerement lorsque la distribution granulo-
métrique augmente.

cmax H

-0.1410
Anas -0.1420
de lin 0.1430
G12 0.1440
0.1450
0.1460
0.1470

100 80 60 40 20 0
Anas de lin G7

FIGURE 3.22 — Surface de réponse de la compacité maximale (C,,,x) des anas de lin en fonction de leur
distribution granulométrique.

L'équation (3.5) définit la distribution granulométrique nécessaire pour obtenir un empilement
granulaire avec la masse volumique attendue pempiremen: lorsque la contrainte de compression
est imposée. En effet, C,;,, est le rapport de compacité de la masse volumique attendue de I'empi-
lement granulaires divisée par la masse volumique de la cellulose (p¢eiui0se = 1500 kg/m3). Cette
équation est utilisable pour une contrainte de compression comprise entre 0.0637 et 0.2546 MPa.

L'équation associée est la suivante :
Ciax =0.1436xG7 +0.1478xGg + 0.1438xG12 — 0.0186 xG7 xGg + 0.0054 xG7 xG12 — 0.0066 XGg XG12
(3.5)

Pour cette équation, le coefficient de corrélation est égal a 0.978 et le coefficient de corrélation
ajusté est égal a 0.950.

3.6.4.2 Modele pour déterminer la contrainte supérieure a appliquer

La Figure 3.23 donne la surface de réponse du parametre a du modéle de Jones en fonction de
la distribution granulométrique. Le parameétre a augmente avec 'augmentation de la taille des
particules.

L'équation associée au parametre a est la suivante :

a=0.1148xg7+0.0981xgg + 0.1348xG12 + 0.0287xG7XG12
+ 0.0269)6(;3)6(;12 - 0-2531xG7xG8xG12 (3.6)

Pour cette équation, le coefficient de corrélation est égal a 0.997 et le coefficient de corrélation
ajusté est égal a 0.994. L'équation met en évidence la la forte interaction négative qu’exerce le
meélange des trois granulométrie sur le parametre a.

La Figure 3.24 donne la surface de réponse du parametre b du modéle de Jones en fonction de
la distribution granulométrique des anas de lin. Contrairement au parameétre a, le parametre b
diminue avec 'augmentation de la taille des particules.
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Paramétre a :

-0.1000
-0.1050
-0.1100
0.1150
0.1200
0.1250
0.1300
0.1350

Anas de lin G7

FIGURE 3.23 — Surface de réponse du parameétre a du modele de Jones pour une pression de compression
comprise entre 0.0637 et 0.2546 MPa en fonction de la distribution granulométrique des anas de lin.

Paramétre b :

- 0.0280
- 0.0300
-0.0320
0.0340
0.0360
0.0380
0.0400
0.0420

Anas de lin G7

FIGURE 3.24 — Surface de réponse du parametre b du modéle de Jones pour une pression de compression
comprise entre 0.0637 et 0.2546 MPa en fonction de la distribution granulométrique des anas de lin.

L'équation associée au parametre b est la suivante :

b =0.0340x¢7 + 0.0431 x5 + 0.0263xG12 — 0.0086 xG7 XGs
—0.0106xG7xG12 —0.0168xGgxG12 + 0.1090xG7 XGg XG12 3.7)

Pour cette équation, le coefficient de corrélation est égal a 0.996 et le coefficient de corrélation
ajusté est égal a 0.989. L'équation met en évidence la la forte interaction positive qu’'exerce le
meélange des trois granulométrie sur le parameétre b.

A partir des équations (3.6) et (3.7), les parametres a et b du modele de Jones peuvent étre détermi-
nés pour une distribution granulométrique donnée. Ensuite, avec le modéle de Jones, la contrainte
de compression peut étre déterminée pour une masse volumique donnée a partir de I’équation
suivante :

1
Pempilement )E

(3.8)
b x Pcellulose

Osup = (

ol les paramétres a et b fournis par le modele de Jones, sont déterminés par les équations définies
précédemment, peeriuiose (kg/m?) est la masse volumique de la cellulose, qui est d’environ 1500
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kg/m?, pempitement (kg/m?) estla masse volumique donnée de I'empilement granulaire et o, (Pa)
est la contrainte de compression appropriée pour obtenir un empilement granulaire caractérisé par
la masse volumique cible. Cette équation est valable pour une pression de compression comprise
entre 0.0637 et 0.2546 MPa.

Ainsi, I'étude de compressibilité permet d’évaluer la contrainte de compactage a appliquer pour
obtenir une compacité donnée ou optimiser la composition (mélange de particules) afin de définir
les conditions de mise en forme. Il apparait globalement que la limitation des efforts de compres-
sion est généralement couplée a la sélection d'une granulométrie unique de grosses particules
(typiquement G12 dans notre cas). Ce résultat s’avere finalement assez intuitif. Il s’avere identique
pour I'ensemble des ressources testées.

3.7 Synthese

La composition chimique, les propriétés physiques et hygrothermiques des agro-ressources sont
liées.

Pour les chénevottes, anas de lin et pailles, la Figure 3.25 montre que la masse volumique du sque-
lette augmente linéairement avec la quantité de polysaccharides. Les polysaccharides comprennent
la cellulose, I'hémicellulose et la pectine. Comme expliqué précédemment (Figure 3.8 a la page 69
de ce chapitre), la structure cellulaire des agro-ressources est majoritairement constituée de ces
composants. Plus la quantité de polysaccharides est élevée, plus la masse volumique du squelette
est élevée. En effet, le réseau polymere formé par ces polysaccharides est plus dense lorsque la
quantité de polysaccharides augmente car il permet une disposition plus compacte des chaines.

ps (kg/m®)
1600
. : @ Chénevottes
1550 - ; ® :
T ® Fines de chanvre
1500 - ps=937.86Q, +615.7 il
R® =0.9279 * Anas de lin
1450 {—* 1
* Fines de lin
1400 -
855 ® Paille de colza
Paille de blé
1300 -
" ;
1250 . . : ’ Rafles de mais
50% 60% 70% 80% 90% 100%

Quantité de polysaccharides (Q,)

FIGURE 3.25 — Masse volumique du squelette en fonction de la quantité de polysaccharides (cellulose,
hémicellulose et pectine) contenue dans les agro-ressources.

La Figure 3.26 montre que la conductivité thermique diminue lorsque la quantité de polysaccha-
rides augmente. Ainsi bien que la masse volumique du squelette augmente avec la quantité de
polysaccharides, la porosité totale augmente également. Cette derniére augmente suffisamment
pour faire diminuer la conductivité thermique. Les résultats présentés sur la Figure 3.27 soulignent
la forte corrélation entre la diminution de la conductivité thermique et 'augmentation de la porosité
totale des matériaux étudiés.

La Figure 3.28 montre que le taux d’absorption initial (IRA) augmente linéairement avec la quantité
de cellulose excepté dans le cas des fines de chanvre. Cela est probablement di a I’écart-type
élevé de la mesure d’absorption d’eau. Pour les chénevottes, anas et pailles, la moyenne de 'RA
est calculée pour toutes les granulométries d'une méme agro-ressource. La cellulose confére aux
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A (MW/(m.K))
100
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Quantité de polysaccharides (Q,)

FIGURE 3.26 — Conductivité thermique en fonction de la quantité de polysaccharides (cellulose,
hémicellulose et pectine) contenue dans les agro-ressources.
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e, A ¢ Fines de lin
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30 | " Paille de colza G8
20 | ® Paille de colza G14
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10 1 Paille de blé G8
0 T T Paille de blée G12
70% 80% 90% 100 .4 paille de blé G14
Porosité totale n, (%) * Rafles de mais

FIGURE 3.27 — Conductivité thermique en fonction de la porosité totale.

parois cellulaires des végétaux une trés bonne rigidité et résistance grace a son arrangement
moléculaire sous forme de microfibrilles, qui favorise les liaisons hydrogene inter-moléculaires
et intra-moléculaires. En plus d'une forte affinité pour elle-méme, la cellulose a également une
forte affinité pour I'eau en raison de sa composition. En effet, les charges partielles de la cellulose et
de I'’eau s’attirent mutuellement. Ainsi, de nombreuses liaisons inter-moléculaires d’hydrogene
sont cassées au sein de la cellulose pour permettre la création de nouvelles liaisons entre les
chaines cellulosiques et les molécules d’eau. L'absorption d’eau provoque un gonflement des
agro-ressources, d'ol1 une augmentation de leur volume (Figure 3.29) (CHAMI KHAZRAJT et ROBERT
[2013]; VAN DER REYDEN [1992]).

La Figure 3.30 permet de confronter la valeur tampon hygrique avec la conductivité thermique afin
d’identifier la meilleure valorisation des agro-ressources d'un point de vue hygrique et thermique.
Les différentes granulométries d'une méme agro-ressource ont des conductivités thermiques tres
voisines ainsi que des capacités tampon hygrique tres proches. Ainsi, (i) la paille de blé apparait
comme le meilleur isolant thermique, avec une bonne capacité de régulation de I'humidité, (ii)
la rafle de mais est le meilleur régulateur hygrique mais est un mauvais isolant thermique, (iii)
le chanvre, le lin et le colza sont a la fois de bons isolants thermiques et d’excellents régulateurs
hygriques (mais pas les meilleurs ni d'un point de vue thermique, ni d'un point de vue hygrique).
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FIGURE 3.28 — Taux d’absorption d’eau initial en fonction de la quantité de cellulose contenue dans les
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FIGURE 3.30 — Capacité tampon hygrique en fonction de la conductivité thermique des granulats.
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3.8 Conclusion

La caractérisation des agro-ressources valorisées dans le cadre de cette étude porte sur cinq agro-
ressources (chanvre, lin, colza, blé et mais) qui ont été transformées industriellement en granulats.
Plusieurs distributions granulométriques sont étudiées. Les propriétés principales ont été détermi-
nées et présentées dans ce chapitre suite aux diverses caractérisations chimiques et multi-physiques
réalisées (Figure 3.31).

Amélioration du confort intérieur :

Utilisation en
Excellent regulateur

Utilisation 2 - hygrique ; S d‘?ii:;?;?oun
dans la Composition chimique Faible conductivité 5
formulation intéressante thermique thermique
d'un liant vert
Capacité d’'absorption Prédiction de la
d’'eau importante compacité

Permet d'ajuster la quantité de
matieére nécessaire pour avoir
une densité constante quelle

gue soit sa granulométrie

FIGURE 3.31 — Synthése des propriétés principales des agro-ressources déterminées au cours de ce chapitre.

Les caractérisations physiques et hygrothermiques montrent que tous les granulats sont légers avec
une porosité élevée. D'une maniere générale, cela leur donne une grande capacité d’absorption
d’eau, une faible conductivité thermique et une valeur tampon hygrique élevée.

Les chénevottes, les fines de chanvre, les anas de lin, les fines de lin, la paille de colza et la paille
de blé ont une faible conductivité thermique (inférieure ou égale a 58 mW/(m.K)) et sont tous
d’excellents régulateurs hygriques (valeur MBV supérieure a 2.00 g/(m2.%HR)) hormis la paille
de blé qui est un bon régulateur hygrique (valeur MBV comprise entre 1.88 et 1.97 g/ (m?2.%HR)).
Cependant, lorsque la conductivité thermique diminue, la valeur tampon hygrique diminue.

ATlinverse les rafles de mais présentent la meilleure performance hygrique (valeur MBV de 3.11
g/(m2.%HR)) et la moins bonne conductivité thermique (92.6 mW/(m.K)).

Pour chaque agro-ressource, une équation qui prédit la compacité d'un mélange granulométrique,
a été déterminée a partir d'un modele de compressibilité. Ainsi, la contrainte de compression
requise pour la fabrication de panneaux peut étre adaptée a la masse volumique apparente cible
de I’empilement granulaire. L'exploitation de cet outil pour optimiser la formulation du spectre
granulaire des composites, s’avere malheureusement limitée.

La caractérisation chimique montre qu’il existe de grandes différences dans la composition chi-
mique de ces matériaux lignocellulosiques. La teneur élevée en polysaccharides devrait permettre
d’utiliser ces agro-ressources en tant que colles ou matiéres premiéres servant a la production de
liants verts.

Les intéréts chimiques et multi-physiques des agro-ressources ont été soulignés. L'objectif est dé-
sormais de les valoriser a travers le développement de composites bio-sourcés destinés a I'isolation
des batiments.
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CHAPITRE 4. LIANTS VERTS

Les travaux liés a la production et la sélection de liants dédiés a la production de composites
bio-sourcés sont rassemblés dans cette partie de mémoire. Ils conduisent a la sélection de six
liants. D’une part, deux liants verts sont développés et obtenus par extraction a partir des agro-
ressources. D’autre part, quatre liants, également issus d’agro-ressource, proviennent de I'industrie
(co-produits ou ressources renouvelables).

4.1 Développement d’un liant bio-sourcé

Les panneaux de paille compressée LigniCell®, exploités dans le cadre du projet ISOBIO, consti-
tuent un exemple de composite bio-sourcé tres intéressant. Dans ce produit, aucun composant
additionnel n’est ajouté pour assurer une cohésion minimale entre les brins de paille. La matiére
premiere est juste nettoyée et comprimée entre deux plaques chauffantes ou elle subit un trai-
tement hydrothermique a 200°C (GLASSCO et NOBLE [1987]). La cohésion du matériau obtenu
est donc assurée par la lignine (entre 8 et 17 %), ’hémicellulose (entre 28 et 33 %) et la cellulose
(entre 33 et 42 %) contenues dans la paille de blé (SUN et TOMKINSON [2000]). De plus, '’humidité
contrdlée du systeme permet d’apporter I'eau suffisante a la réaction. Il apparait donc possible de
développer un liant bio-sourcé en utilisant les composants contenus dans les agro-ressources et en
appliquant une sollicitation thermique.

4.1.1 Etude préliminaire
4.1.1.1 Fabrication de composites chanvre-paille

Dans I'esprit du mode de fabrication des panneaux de paille compressée, une étude préliminaire
est réalisée afin de vérifier la faisabilité d’un liant issu d’agro-ressources. Des composites sont
fabriqués avec des chénevottes (intervenant comme granulat) et de la paille de blé (jouant le role
de liant). Les propriétés de collage sont analysées d'un point de vue chimique (analyse Van Soest),
vérifiées d'un point de vue morphologique (MEB) et testées d'un point de vue mécanique (essai de
compression).

Pour la fabrication des composites, la paille de blé est utilisée de plusieurs manieres différentes.
Tout d’abord, la paille de blé est finement hachée et mélangée a du chanvre. Le mélange sec est
ensuite humidifié, avec un rapport mélange sec/eau de 1, et mis en forme sous pression a 0.1 MPa
puis chauffé a 180°C pendant 100 minutes. Il est observé expérimentalement que pour assurer une
bonne cohésion en utilisant toujours le méme traitement thermique a 180°C, un minimum de 15 %
de paille de blé est requis dans le mélange sec (Figure 4.1). Finalement, le mélange sélectionné est
composé de 80 % de chenevottes et 20 % de paille broyée en poudre (composite A).

85% Chénevottes
15% Pail.le de ble

i
Chénevottes ,

-

e me -

—— —
Mauvaise Bonne cohésion
cohésion

FIGURE 4.1 — Cohésion des composites par rapport au ratio chenevottes/paille de blé d’apres les
observations expérimentales.

Une fois les propriétés de collage de la paille broyée en poudre vérifiées, d’autres essais sont
effectués apres avoir fait infuser la paille de blé. Elle est infusée pendant 24 heures et chauffée a
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80°C afin de permettre 'extraction des composants solubles. Dans un premier temps, I'infusion
de paille de blé est directement mélangée avec les chénevottes et le mélange est traité comme
précédemment (composite B). Dans un second temps, la paille de blé infusée est filtrée et seuls
les extraits en solution sont mélangés avec les chénevottes. Le mélange est ensuite traité comme
précédemment (composite C). Ce procédé permet de réduire la quantité de paille de blé tout
en assurant I'effet de collage. Un composite de référence est également fabriqué avec un liant
polysaccharide (composite D). Le Tableau 4.1 récapitule la formulation des différents composites
fabriqués.

TABLEAU 4.1 — Formulation des composites : masse des composants (g) et préparation du liant.

Composition A B C D
Cheénevottes 192 192 192 190
. Broyée Infusée et Extraits Extraits -
Paille de blé 48 48 30 i
Polysaccharide - - - 20
Eau 240 360 320 200

Pour chaque formulation, trois échantillons de 10 centimetres de diametre et d’environ 7 cm de
haut sont fabriqués (Figure 4.2). Les composites développés ont une masse volumique apparente
assez faible, allant de 166 a 188 kg/ m? 4 (23°C; 50 %HR) (Tableau 4.2). Leur masse volumique réelle
est d’environ 1500 kg/m3, ce qui conduit 2 une porosité totale trés élevée, environ 89 %. Pour les
composites chanvre-paille, le composite ayant la plus forte teneur en chanvre présente la masse
volumique la plus faible et la porosité la plus élevée (C vs A et B).

FIGURE 4.2 — Photo des différents composites développés lors de I'étude préliminaire.

TABLEAU 4.2 — Masse volumique apparente des composites a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec) : valeur
moyenne et écart-type.

Composites A B C D
Pazec_so%nr (kg/m?)  179.8 +13.2 1879+ 3.6 165.9 + 3.4 181.6 +2.8
P23°C—sec (kg/m?) 166.5+12.1  174.1+3.3 153.9+3.4  168.8+2.7
Ps (kg/ms) 1529.4 £6.0 1509.8+16.9 1496.7 +21.2 1475.8+8.0
Rior (%) 89.1 88.5 89.7 88.6

4.1.1.2 Caractérisation du pouvoir liant de la paille de blé

4.1.1.2.a Composition chimique de la paille de blé

L'évolution de la composition chimique de la paille de blé en fonction des différents traitements :
sans traitement, puis apres infusion a 80°C (traitement hydrothermique 1) et ensuite apres infusion

a 80°C et chauffage a 180°C (traitement hydrothermique 2), est étudiée a 'aide de la méthode Van
Soest.
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Les traitements hydrothermiques induisent une perte de poids de la paille de blé qui augmente avec
la température de traitement. Apres le traitement et le séchage, la perte de poids est de 3.46 % apres
le traitement hydrothermique 1 (infusion a 80°C) et de 5.86 % apres le traitement hydrothermique
2 (infusion a 80°C puis cuisson a 180°C). Le Tableau 4.3 et la Figure 4.3 donnent la composition
chimique relative de la paille de blé avant et apres les traitements hydrothermiques 1 et 2. Les
teneurs en hémicellulose et en minéraux restent inchangées quel que soit le traitement. Cependant,
les teneurs relatives en cellulose et en lignine ont respectivement augmenté de 15.25 % et de 18.74 %
suite a I'infusion, tandis que la teneur en solubles a diminué de 30.56 %. Ces différences s’expliquent,
d'une part, par la perte de poids apres les traitements. En effet, les composants solubles dans I'eau
sont éliminés pendant les traitements. Ces derniers sont principalement composés de lignine, de
minéraux, d’hémicellulose et de pectines (elles sont comprises dans les solubles). D’autre part,
la chaleur permet la dépolymérisation des composants solubles et insolubles dans I'’eau et donc
la libération des molécules d’acide qui peuvent déclencher des réactions de repolymérisation
(GARROTE et al [1999]; MERALI et al [2013]; X1AO et al [2012]). Ces polymeéres peuvent donc tout a
fait jouer le role de liant dans les composites.

TABLEAU 4.3 — Composition chimique de la paille de blé avant et apres les traitements hydrothermiques : (1)
infusion a 80°C et (2) infusion a 80°C puis cuisson a 180 °C (C : Cellulose, H : Hémicellulose, L: Lignine, S :
Solubles et M : Minéraux).

Agro-ressources C (%) H (%) L (%) S (%) M (%)

Sans traitement 38.56 +1.47 32.45+054 4.43+0.26 22.38+0.89 1.11+0.15
Traitement hydrothermique 1 44.44 +1.26 33.11+0.62 5.26+0.55 15.54+0.98 1.14+0.12
Traitement hydrothermique 2 44.52 +1.07 33.45+0.42 549+048 1651+194 1.16+0.22

Teneur (%)
50 B Cellulose
| Ea| B Hémicellulose
401 & BLignine
] O Solubles
30 A B Minéraux
20
10 1

Sans traitement Traitement 1 Traitement 2

FIGURE 4.3 — Composition chimique de la paille de blé avant et apres les traitements hydrothermiques : (1)
infusion a 80°C et (2) infusion a 80°C puis cuisson a 180 °C.

Ces résultats sont comparés a ceux qui se trouvent dans la littérature. Rajput et al ont également
effectué des traitements hydrothermiques sur la paille de blé a différentes températures. Ils notent
une augmentation relative de la cellulose, une diminution de ’hémicellulose, de la lignine et des
autres composants avec la température (RAJPUT et al [2018]). Quant a Ran et al, ils ont fait un
traitement hydrothermique sur les résidus de vinaigre lavé et ont constaté une augmentation de
la cellulose, une légere augmentation de la lignine et une diminution de I'’hémicellulose avec la
température (RAN et al [2018]). Ces résultats sont différents de ceux obtenus dans la présente étude.
Ainsi comme constaté dans le chapitre précédent, la composition chimique de la paille de blé
dépend de son origine, notamment de la zone de production, des conditions météorologiques
(soleil, humidité relative, température, précipitations et vent) ainsi que de la variété et de la maturité
de la plante. De plus, les agro-ressources ne réagissent pas toujours de la méme maniére pendant le
traitement hydrothermique car ’hémicellulose, la lignine et les pectines sont composées d'unités
monomeres différentes qui ne sont pas forcément ramifiées et randomisées de la méme maniere.
Ainsi, les polymeres ont des propriétés différentes.
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4.1.1.2.b Morphologie de surface de la paille de blé

La Figure 4.4 présente des micrographies MEB de la surface de la paille de blé, avant et apres le
traitement hydrothermique 2. Linfusion permet d’éliminer les composants solubles tels que la
lignine, I'hémicellulose, les pectines, les cires et les graisses de la paroi cellulaire. Ainsi, ces compo-
sants peuvent facilement réagir entre eux en milieu liquide sous I'effet de la chaleur. En effet, sur
les micrographies MEB de la Figure 4.4.a, la surface externe de la paille de blé est parfaitement lisse
al’exception de la présence de quelques granules d’amidon alors que la surface externe est 1égeére-
ment endommagée apres le traitement hydrothermique 2 comme le montrent les micrographies
MEB des Figures 4.4.b et 4.4.c.

FIGURE 4.4 — Micrographies MEB de la surface de la paille de blé : (a) sans traitement, (b) et (c) apres le
traitement hygrothermique 2.

4.1.1.3 Cohésion des composites chanvre paille
4.1.1.3.a Morphologie de surface des composites

La Figure 4.5 présente des micrographies MEB de l'interface entre les chénevottes et le liant. Pour
tous les composites, 'analyse MEB montre plusieurs chénevottes enrobées et collées ensemble,
ce qui signifie qu’il y a une bonne adhérence entre les granulats et le liant. Cependant, il y a une
différence micro-structurelle a I'interface entre les chénevottes et les différents liants.

La surface du composite A n'a pas pu étre observée avec un grossissement plus important car
I’échantillon s’est chargé sous le faisceau d’électrons. Cependant, la micrographie MEB (Figure
4.5.a) montre des chénevottes et de la paille de blé collées ensemble. Il est supposé que 'aspect de
surface est similaire au composite B avec toutefois des chénevottes qui sont probablement moins
enrobées. En effet, les deux composites contiennent de la paille de blé dans leur formulation mais
dans le composite A, la paille de blé n’a pas été infusée préalablement.

La surface du composite B (Figures 4.5.b et 4.5.c) est rugueuse et bien enrobée par le liant.

La surface du composite C (Figures 4.5.d et 4.5.e) a une rugosité similaire a celle du composite B.
Cependant, un film lisse et fragile, sur lequel plusieurs zones de fracture sont visibles, entoure une
petite chénevotte. Certains grains de liant variant de 10 a 20 um de diametre sont visibles sur la
surface du composite. Ainsi, la répartition du liant est moins homogene que pour le composite B.

La surface du composite D (Figures 4.5.f et 4.5.g) a également une rugosité similaire a celle du
composite B, méme si la densité du liant est inférieure a celle du composite B. En outre, certains
grains de liant, dont le diametre varie de 2 - 20 um, sont également visibles sur la surface du
composite D comme pour le composite C. Ainsi, la distribution du liant est aussi homogeéne mais
plus grenue que pour le composite B et plus homogene que pour le composite C.
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FIGURE 4.5 — Micrographies MEB de I'interface entre les chénevottes et le liant : (a) composite A, (b) et (c)
composite B, (d) et (e) composite C ainsi que (f) et (g) composite D.

106



CHAPITRE 4. LIANTS VERTS

4.1.1.3.b Propriétés mécaniques des composites

Les composites développés présentent un comportement compactant. Ainsi, les propriétés mé-
caniques sont interprétées avec la résistance a la compression obtenue pour une déformation
longitudinale € = 10 % (AFNOR [2013]). Les propriétés mécaniques des composites sont présentées
par la Figure 4.6 et le Tableau 4.4. Pour chaque formulation, les valeurs expérimentales sont trés
proches les unes des autres. Le coefficient de variation est inférieur a 5 % entre les trois échantillons.
La résistance a la compression varie entre 260 et 339 kPa pour les quatre composites. Le composite
B alarésistance a la compression la plus élevée et le composite A la plus faible. Comme le montre
la Figure 4.6, la résistance a la compression augmente avec la masse volumique apparente ainsi
que la densité de réticulation (MERLE et al [2016]) qui sont induites par la quantité de liant, dans le
cas des composites B, C et D. Le composite A ne correspond pas a cette courbe parce que la paille
de blé n’a pas été infusée préalablement. Il est donc plus difficile d’avoir une densité de réticulation
homogene puisque les solubles qui permettent le collage ne sont pas en solution.

O10% (kPa) AA EB ¢C oD
360

340 - et

320 A

300 A —F—

2801 +—e—

1 T
260 - f !
il

240

160 170 180 190 200
Masse volumique apparente {kg!m3)

FIGURE 4.6 — Contrainte a 10 % de déformation versus la masse volumique apparente a (23°C; 50 %HR) des
composites.

Larésistance ala compression a 10 % de déformation de tous les composites est supérieure a 250 kPa.
Pour une contrainte induite par la masse volumique apparente des composites et correspondant
a un mur de 3 metres de hauteur, les déformations obtenues (€;,-3,,) sont inférieures a 0.20 %
(Tableau 4.4). Ainsi, la résistance mécanique et la rigidité obtenues par de tels composites, sont
suffisantes pour une utilisation comme panneaux isolants auto-porteurs.

TABLEAU 4.4 — Contrainte a 10 % de déformation de chaque composite.

Composites A B C D
p23-c-so%muRr (kg/m®) 179.84 + 1322 187.85+3.63 165.92+3.40 181.57 +2.81
o10% (kPa) 260.72 +10.49 339.07 +5.35 276.62+12.71 298.05 £ 5.99
€n=am (%) 0.19 0.15 0.16 0.16

4.1.2 Extraction des solubles

Un deuxiéme procédé est étudié afin d’obtenir un liant vert en extrayant les composés solubles
des agro-ressources. Le processus d’extraction consiste a infuser 1’agro-ressource dans un solvant
pendant plusieurs heures. Ensuite, elle est pressée afin de recueillir tout le solvant. Ce solvant est
partiellement évaporé afin de contrdler la concentration de la solution (Figure 4.7). L'agro-ressource
apres 'extraction est appelée résidu et le liant obtenu est quant a lui nommé extrait.
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FIGURE 4.7 — Procédé d’extraction des composés solubles contenus dans les agro-ressources.

Cette méthode est d’abord testée dans le cas de la paille de blé afin d’étudier I'impact de la nature du
solvant ainsi que sa concentration, le temps de macération et la granulométrie de 1’agro-ressource
sur le rendement d’extrait obtenu. Puis, une fois tous ces parametres déterminés, I'extraction est
testée sur 'ensemble des agro-ressources a disposition.

4.1.2.1 Nature du solvant

Trois solvants de deux natures différentes sont testés : 1'eau, la soude et le silicate de sodium. La
solution de soude est concentrée a 3 % tandis que la solution de silicate de sodium est a 5 %
afin d’avoir la méme concentration massique de sodium en solution. Les agro-ressources sont
infusées pendant 48 h a température ambiante. Lorsque le solvant est mélangé avec la paille de
blé, une coloration de la solution, plus ou moins rapide, est constatée. Cette derniere est due a la
libération de lignine suite a la rupture de la liaison ester entre la lignine et les autres composants
constituants la paille de blé comme I'’hémicellulose, la cellulose ou les polysaccharides. Sur la base
de I'évaluation du rendement (% d’extrait sec en fonction de la masse initiale de paille de blé),
davantage d’extraits sont obtenus lors de 'utilisation des solvants alcalins (Tableau 4.5), cela étant
dii a une réactivité plus importante de la paille de blé avec les solvants alcalins.

TABLEAU 4.5 — Quantité d’extrait obtenu en fonction du solvant utilisé lors de I'extraction des solubles de la

paille de blé.
Solvant Eau Soude3% Silicate de sodium 5%
Quantité extraite (%) 2.7 39.7 46.2

Il est donc préférable d’utiliser des solvants alcalins pour réaliser les extractions. En effet, les sol-
vants alcalins sont les plus efficaces pour I'extraction de ’hémicellulose, la lignine et la pectine. Ces
derniers vont ainsi favoriser 'augmentation de la surface exposée des sites réactionnels pour une
polymérisation ultérieure. Cependant, ce type de traitement a I'inconvénient de former du sel et de
générer une dégradation sile temps de traitement est trop long. Ces dégradations peuvent conduire
a des ruptures des liaisons glycosidiques (O entre deux cycles aromatiques dans la cellulose, I'hé-
micellulose et les pectines) qui peuvent venir changer la structure suite a la repolymérisation
des unités monomeres libérées ou par le gonflement de la cellulose induisant sa décristallisation
partielle (Figure 4.8, MARTELLI-TOSI et al [2017]; MOSIER et al [2005]; SONG et al [2018]; TIAN et al
[2018]).

4.1.2.2 Concentration du solvant
Etant donné que les extractions sont plus efficaces lors de I'utilisation de solvants alcalins, il faut

donc définir la concentration idéale. Cing tests sont effectués avec des concentrations de soude
différentes : 1.5, 2.0, 2.5, 3.0 et 4.0 %. Linfusion est toujours réalisée pendant 48h a température
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FIGURE 4.8 — Schéma des effets de I'extraction alcaline sur les agro-ressources (MOSIER et al [2005]).

ambiante. Le rendement augmente avec la quantité de sel en solution (Tableau 4.6). En revanche,
lorsque la solution de soude est trop concentrée, des marques blanches apparaissent a la surface
des échantillons fabriqués avec le liant issu de I'extraction en question (Figure 4.9). Ces traces
blanches correspondent a du carbonate de sodium issu de la réaction de carbonatation qui a eu
le lieu entre le solvant et I’air. La solution de soude doit donc étre suffisamment concentrée afin
que le rendement de |'extraction réalisée sur I’agro-ressource soit le plus intéressant possible sans
pour autant étre trop élevé afin d’éviter la formation de sels. La concentration de 2.5 % est retenue
pour la solution de soude puisqu’au-dela de cette concentration, il y a formation du carbonate de
sodium.

TABLEAU 4.6 — Quantité d’extrait obtenu en fonction de la concentration en soude du solvant utilisé lors de
I'extraction des solubles de la paille de blé.

Concentration de la soude (%) 1.5 2.0 2.5 3.0 4.0

Quantité extraite (%) 2758 339 409 440 77.6
Formation de sel non non non oui oui

FIGURE 4.9 - Photographie de la surface d'un échantillon fabriqué avec des chenevottes et un liant issu
d’une extraction entre la paille de blé et une solution de soude a 4 %, comportant des marques blanches
dues a la réaction de carbonatation entre la soude et I'air.

4.1.2.3 Temps de macération

Le temps de macération va également jouer sur le rendement de I'extraction. La paille de blé est
donc laissée a macérer dans une solution de soude a 2.5 % a température ambiante pendant 20, 30,
48 et 67 heures. Le Tableau 4.7 et 1a Figure 4.10 donnent la quantité d’extrait recueillie en fonction
du temps de macération. Le rendement augmente linéairement avec le temps de macération. Par
contre, 20 heures sont tout de méme nécessaires pour obtenir un rendement d’environ 30 %, ce
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qui peut paraitre long d'un point de vue industriel. Or dans la littérature et notamment dans le
projet Biosynergy (projet européen, GOSSELINK et al [2010]), les agro-ressources mélangées a un
solvant alcalin (principalement de la soude) sont chauffées au cours de I'étape de macération afin
d’en limiter la durée. En effet, des essais sont réalisées a 90°C pendant 4 heures dans une solution
de soude. Ces parametres sont donc testés sur la paille de blé et un rendement de 30.6 % est ainsi
obtenu. Ces parametres sont donc retenus pour le reste de I'étude.

TABLEAU 4.7 — Quantité d’extrait obtenu en fonction du temps de macération lors de I'extraction des solubles
de la paille de blé.

Temps de macération (h) 20 30 48 67

Quantité extraite (%) 30.46 3392 4396 60.33
n (%)
60 - e ®
40 ge -
[l @
20 y =0.6383x + 15.837
R? =0.9742
0 T :
10 30 50 70

Temps de macération (h)

FIGURE 4.10 — Quantité d’extrait obtenu en fonction du temps de macération de la paille de blé dans une
solution de soude a 2.5 % a température ambiante.

4.1.2.4 Granulométrie de I'agro-ressource

La granulométrie de I'agro-ressource joue également un role sur le rendement de I'extraction. En
effet, cette derniere peut-étre plus ou moins broyée. Des essais sont donc réalisées avec différentes
granulométries : non broyées, G7, G8 et G14, dans une solution de soude a 2.5 % pendant 4 heures
a90°C. Le rendement de I'extraction est légerement plus élevé lorsque la granulométrie de la paille
de blé augmente (Tableau 4.8).

TABLEAU 4.8 — Quantité d’extrait obtenu en fonction de la granulométrie de la paille de blé utilisée lors de
I'extraction des solubles de cette derniére.

Granulométrie n° Nonbroyée G7 G8 Gl4

Quantité extraite (%) 22.6 39.2 393 40.7

En fait, plus la granulométrie de la paille de blé est petite et plus les composés chimiques de la
paille de blé ont été mécaniquement endommagés. Cependant, lorsque la paille de blé n’a pas été
préalablement broyée, le rendement est moins bon. En effet, le solvant s’infiltre plus difficilement
au sein de I'agro-ressources puisque pour une méme quantité de matiere, la surface de contact
disponible est moins importante. Il est donc plus difficile d’y extraire les composés chimiques étant
donné qu’ils sont moins accessibles. Avant de réaliser une extraction alcaline sur une agro-ressource,
il est donc préférable de la broyer au moins grossierement au préalable.

4.1.2.5 Type d’agro-ressources

Suite aux observations précédentes, le processus d’extraction est appliqué sur chacune des agro-
ressources a disposition avec les conditions opératoires suivantes : macération dans de la soude a
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2.5 % pendant 4 heures a 90°C. Lorsque les extraits obtenus présentent de bonnes propriétés de
collage et que les agro-ressources ont au moins perdu 30 % de leur masse initiale, de nouvelles
extractions sont réalisées avec deux autres solvants : eau et silicate de sodium a 0.5 % ainsi qu'a 5 %.
La concentration de la solution de silicate de sodium a 5 % permet de conserver une concentration
massique de sodium en solution proche de celle obtenue avec la solution de soude a 3 %. La
performance de collage est testée via la fabrication d'un petit composite de 4 x 2 x 16 cm? avec
I'utilisation de chénevottes comme granulats et les extraits en solution comme liant (solution
concentrée a 30 % d’extrait et qui représente 15 % du poids des chénevottes). Une fois que le
mélange liant-granulats est bien homogene, il est introduit dans un moule métallique. Ensuite, le
mélange est comprimé puis maintenu sous pression constante pendant I’étape de la cuisson (15
min a 190°C) et est finalement démoulé.

Les extraits issus des chénevottes et des anas de lin ne permettent pas d’obtenir une bonne cohésion
des composites fabriqués. Ces agro-ressources ne sont donc pas retenues pour la fabrication d'un
liant vert.

La méthode Van Soest décrite dans le chapitre 2 (section 2.1.3.3, page 30), permet de déterminer la
composition chimique des agro-ressources avant et apres les différentes extractions (Tableau 4.11
et Figures 4.11 et 4.12). Le Tableau 4.11 donne également la perte de masse des agro-ressources due
aux extractions.

Les fines de lin, la paille de blé et les rafles de mais sont les trois agro-ressources pour lesquelles
Iextraction du plus de composants chimiques (au moins 30 % en masse) est obtenue lors de
I'utilisation d'une solution basique concentrée a au moins 2.5 %. D’'une maniere générale, plus
la solution servant a l'extraction est basique et plus la perte de masse des agro-ressources est
importante.

Lextraction a I'’eau ne permet donc pas d’extraire beaucoup de composés. En effet, la perte de
masse n'excede pas 7 %. De plus, les composants extraits sont principalement des pectines (inclus
dans les solubles).

Les extractions réalisées avec une solution de silicate de sodium a 0.5 % modifient trés peu les
teneurs en cellulose et minéraux, diminuent légérement les teneurs en hémicellulose et lignine et
diminuent un peu plus la teneur en solubles des agro-ressources testées. Ces faibles changements
de composition entrainent une faible perte de masse des agro-ressources (< 10 %).

En revanche les extractions réalisées avec une solution de silicate de sodium a 5 % (soit 10 fois plus
concentrée que précédemment) peuvent entrainer une perte de masse des agro-ressources qui peut
aller jusqu’a 40 %. Une forte diminution des teneurs en hémicellulose et lignine est observée. Une
diminution moins importante de la cellulose est également notée. La teneur en minéraux est restée
quasiment identique. Quant a la teneur en solubles, elle augmente ou elle diminue légerement en
fonction des agro-ressources.

Pour ce qui est des extractions réalisées avec une solution de soude a 2.5 %, les teneurs en cellulose,
en hémicellulose et en lignine diminuent plus ou moins fortement en fonction de I’agro-ressource.
Quant a la teneur en solubles, elle diminue légérement dans le cas des anas de lin, de la paille de
blé et des rafles de mais tandis qu’elle augmente plus ou moins fortement dans le cas des fines de
lin, des chénevottes et de la paille de colza.

A noter que dans le cas ol la teneur d'un composé chimique augmente, cela signifie que les chaines
de cellulose, d’hémicellulose, de lignine et de pectine extraites se sont repolymérisées entre elles
pour former des polysaccharides de plus faible masse molaire.

Afin de vérifier que les extraits contiennent des pectines, de ’hémicellulose, de la cellulose et de
lalignine, une analyse thermique des extraits est réalisée jusqu’a 800°C. La Figure 4.13 donne les
courbes TG (perte de masse) et DTG (dérivées de la perte de masse) des extraits issus des rafles de
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TABLEAU 4.9 — Composition chimique relative des agro-ressources et de leurs résidus apres les différentes
extractions (C : Cellulose, H : Hémicellulose, L : Lignine, S : Solubles et M : Minéraux) ainsi que la perte de

masse (PM) subit par les agro-ressources.

Traitement

C (%)

S (%)

M (%)

PM (%)

Sans
Soude 2.5%

49.97 £ 0.81
44.30 £ 0.41

H (%) L (%)
Chenevottes
21.42+0.71 9.52+0.11
11.59+0.54 9.99 +£0.24

17.75+£0.51
33.06 + 0.81

0.67 £ 0.02
0.53 + 0.06

17.6

Anas de lin

Sans
Soude 2.5%

4463 £0.64 24.41+0.64 20.98+0.21

43.00 £ 0.10

11.71 £ 0.55

19.55 £ 0.22

7.56 £ 0.66
23.78 + 0.96

1.48 + 0.16
0.98 + 0.08

26.5

Sans 28.51+£0.79 15.80+0.26 18.14+0.28 29.15+0.35 4.20 +0.07 -
Eau 42.61 £2.16 18.87+1.10 19.83+0.73 14.99 +£0.74 1.85 + 0.07 7.0
Soude 2.5% 28.00 £0.58 7.04 +£0.59 10.77 £ 0.29 48.20+0.97 2.99 +£0.22 35.9
Silicate 0.5% 31.64+1.42 15.18+1.28 17.00+0.80 30.69 +2.37 2.74+0.18 10.8
Silicate 5% 2078 +1.09 7.48+0.71 9.28 +0.47 54.99 + 3.60 3.74+ 1.09 24.3
Paille de colza
Sans 53.06 £ 0.57 18.13+0.59 9.63+0.32 17.68 £+ 0.81 0.79 £ 0.07 -
Soude 2.5% 36.34 +£0.39 8.21 £1.05 830+0.12 4597+1.12 0.59+0.05 21.3
Paille de blé
Sans 43.04 £0.16 29.66+0.86 5.24 +0.01 20.43 £0.78 0.82+0.02 -
Eau 47.56 £0.12 32.07+0.52 6.52 +0.32 1234+ 0.69 0.76 = 0.07 6.4
Soude 2.5% 53.42+0.60 15.81+0.59 535+0.29 24.40+1.33 0.51 +£0.03 30.6
Silicate 0.5%  48.01 + 0.90 29.39 + 0.77 6.70+ 0.17 14.23 £0.40 0.84 +0.02 7.8
Silicate 5% 36.30 £0.57 11.88+0.42 3.19+0.05 45.06 +1.19 1.784 +£0.32 38.2
Rafles de mais
Sans 36.78 £0.96 38.81+0.72 3.30+0.10 1930 +£1.74 0.46 +£0.01 -
Eau 4295+ 0.65 43.75+0.84 3.31+0.12 9.20 £ 1.26 0.39 £+ 0.02 5.5
Soude 2.5% 50.23 +1.01 17.59+0.67 0.13+0.13 31.48+1.63 0.29 £ 0.09 415
Silicate 0.5%  43.47 £ 0.61 40.64 +0.50 3.61 +0.18 11.48 £0.36  0.40 + 0.04 9.7
Silicate 5% 45.16 £ 0.47 23.11 £0.86 1.07 £ 0.09 29.2+1.23 0.72 +£ 0.07 39.5
Teneur par rapport a la masse initiale de I'agro-ressource (%)
50 | a | | b | | C |
40 A
30 A
20 -
10 “ HI H.
C H L S M Cc H L S M C H L ] M
OSans B8 Soude 2.5% OSans B Soude 2.5% OSans B Soude 2.5%

FIGURE 4.11 - Composition chimique des chenevottes (a), des anas de lin (b) et de la paille de colza (c) avant
et apres les extractions a la soude a 5% (C : Cellulose, H : Hémicellulose, L : Lignine, S : Solubles et M :
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Teneur par rapport a la masse initiale de I'agro-ressource (%)
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FIGURE 4.12 - Composition chimique des fines de lin (a), de la paille de blé (b) et des rafles de mais (c) avant
et apres les différentes extractions.

mais avec une solution de soude a 2.5 % ainsi qu’avec une solution de silicate de sodium a 5 % et
des fines de lin avec une solution de silicate de sodium a 5 %.

La composition des extraits issus des agro-ressources dépend du végétal ainsi que du solvant utilisé.
En effet, les pertes de masses entrainées par I'analyse thermique different d'un extrait a I'autre. Les
extraits issus des rafles de mais mélangées avec une solution de soude a 2.5 % ont perdu 27.1 %
de leur masse initiale. Les extraits issus des rafles de mais mélangés avec une solution de silicate
de sodium a 5 % ont perdu 30.3 % de leur masse initiale. Les rafles de mais ont donc une perte de
masse plus importante lors d'une extraction réalisée avec une solution de silicate de sodium a 5 %
plutot qu’avec une solution de soude a 2.5 %. Les extraits issus des fines de lin mélangées avec une
solution de silicate de sodium a 5 % ont perdu 16.1 % de leur masse initiale.

Une perte de masse inférieure ou égale a 3.1 % est observée entre 50 et 150°C, elle correspond
a I'évaporation de I'eau présente dans les extraits. Cette faible perte de masse est due au fait
que les extraits ont été séchés a 60°C jusqu’a leur stabilisation en masse avant d’étre analysés.
Entre 150 et 200°C, seuls quelques constituants volatils s’évaporent des extraits d’ou une perte
de masse inférieure ou égale a 4.4 %. En revanche, ce type d’analyse ne permet pas de mettre en
exergue les réactions chimiques entrainant des transformations structurales sans perte de masse
significative. Il est probable qu'une réaction de Maillard (action des pectines sur les protéines) ou
une condensation des acides phénoliques avec des protéines se produisent (SAEED et CHERYAN
[1989]). A partir de 200°C, la perte de masse devient plus importante. En effet, les hémicelluloses et
les pectines se dégradent de 200 a 320°C. Ensuite, les celluloses se décomposent de 320 a 400°C.
Quant a la lignine, elle se dégrade entre 100 et 900°C avec une dégradation plus importante entre
200 et 600°C (GENEAU [2006]; KALOUSTIAN et al [1996]; LE TROEDEC [2009]; TERPAKOVA et al [2012];

113



CHAPITRE 4. LIANTS VERTS
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FIGURE 4.13 — Courbes TG (variation de masse) et DTG (dérivée de la variation de masse) des extraits issus :
(a) des rafles de mais avec une solution de soude a 2.5 %, (b) des rafles de mais avec une solution de silicate
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WANITWATTANARUMLUG et al [2012]; YANG et al [2007]).

Les courbes DTG mettent en évidence plusieurs pics endothermiques liés a I'évaporation de I'eau
(pic @ sur la Figure 4.13 a ~ 125°C) ainsi qu’a la dégradation des pectines (pic @ sur la Figure 4.13 a
~ 200°C), des hémicelluloses (pic ® sur la Figure 4.13 a ~ 245°C), des celluloses (pic @ sur la Figure
4.13 a ~ 315°C) et des lignines (pics @ et @ sur la Figure 4.13 a ~ 440°C et a ~ 690°C) (GENEAU [2006];
KALOUSTIAN et al [1996]; LE TROEDEC [2009]; TERPAKOVA et al [2012]; WANITWATTANARUMLUG et al
[2012]; YANG et al [2007]).

Ainsi, les extraits en solution issus des différentes agro-ressources sont composés principalement
d’hémicellulose, de lignine et de pectines ou de leurs unités monomeres, repolymérisées ou non,
suite a I'extraction alcaline. Ces composants jouent le role de liant lors de I'étape de la cuisson des
composites (2 heures a 190°C), ce qui permet d’initier les réactions de repolymérisation.

4.1.2.6 Valorisation des résidus d’extraction

Au cours de ces différents essais d’extraction sur les agro-ressources, des propriétés d’auto-collage
sont observées dans le cas de certains résidus ('agro-ressource apreés I'extraction). En effet, les
résidus de fines de lin apres une extraction avec une solution de silicate de sodium a 5 % ainsi que les
résidus de paille de colza apres une extraction avec une solution de soude a 2.5 % restent agglomérés
entre eux suite a leur séchage. Il est donc envisageable d’utiliser ces résidus d’agro-ressources pour
fabriquer des composites sans liant.

Un autre résidu s’avere avoir des propriétés intéressantes suite a I’extraction réalisée avec une
solution de silicate de sodium a 5 %, il s’agit des résidus de rafles de mais (Figure 4.14).

L

Raﬂeé de mais
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FIGURE 4.14 — Photographies des rafles de mais avant et apres |'extraction des solubles avec une solution de
silicate de sodium a 5 %.

Lextraction alcaline a engendré une diminution de la masse volumique apparente ainsi qu'une
augmentation de la porosité totale du granulat. Ces changements induisent donc une diminution de
la conductivité thermique ainsi qu'une augmentation de la capacité tampon hygrique. En revanche,
une légere détérioration des propriétés d’absorption d’eau est notée (valeur de K1 plus élevée
pour les résidus de rafles de mais). Toutefois, la diminution du taux d’absorption d’eau initial (IRA)
rend I'agro-ressource plus intéressante pour une utilisation sur un procédé de fabrication court.
Lensemble de ces propriétés est récapitulé dans le Tableau 4.10.

Des micrographies MEB des rafles de mais, avant et apres I'extraction, permettent de mettre en
évidence les changements structuraux et chimiques subis par I'agro-ressource (Figure 4.15). En
effet, les clichés montrent I'apparition d’'un dép6t blanc sur les parois cellulaires dii a I’extraction.
I1 s’agit de sel de silicate. De plus, les parois cellulaires paraissent plus fragilisées voire perforées
apres I'extraction alcaline.
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TABLEAU 4.10 — Propriétés physiques, thermiques et hygriques des rafles de mais avant et apres I’extraction
des solubles avec une solution de silicate de sodium a 5 %.

Propriétés Rafles de mais Résidus de rafles de mais
P23°C—sec (kg/m3) 372.7+3.7 3419+ 7.1
P23°C_50% (kg/m?) 390.9 +5.3 364.6 £5.9
ps (kg/m3) 1333.4 1395.9
ny (%) 72.0 75.5
A23°c—sec MW/ (m.K)) 926+ 1.7 85.1+2.2
MBV 4 (g/(m2.%HR) 2.98 +0.16 3.46 + 0.06
MBV ., (g/(m?.%HR) 3.23£0.15 2.96 + 0.07
MBV;0y (g/ (m>.%HR) 3.11 £ 0.15 3.21 £ 0.07
IRA (%) 71.7+£8.3 61.3+7.5
K1 (%/log(min)) 31.8+4.38 342 +1.3

FIGURE 4.15 — Micrographies MEB des rafles de mais avant et apreés I’extraction des solubles avec une
solution de silicate de sodium a 5 %.

4.1.2.7 Sélection des extraits

Finalement, les deux liants sélectionnés sont ceux issus des extractions réalisées sur les rafles
de mais et sur les fines de lin avec une solution de silicate de sodium a 5 % car elles permettent
d’obtenir un rendement satisfaisant (supérieur a 30 %). De plus, les résidus d’agro-ressources
peuvent étre utilisés comme granulats combinés avec un liant ou pas, dans la fabrication des
composites.

Le liant issu de I'extraction sur la paille de colza avec une solution de soude a 2.5 % n’a pas été
retenu bien que les résidus de colza soient valorisables comme granulats. Cependant, les extraits
sont susceptibles de réagir avec 'air environnant pour former du carbonate de sodium a la surface
des composites.

4.2 Liants industriels

4.2.1 Liqueur noire
Laliqueur noire est issue de la fabrication du papier kraft. 1 s’agit d'une solution aqueuse composée

des résidus de lignine et d’hémicellulose dissous de la pate a papier, ainsi que des autres composés
chimiques inorganiques utilisés dans le processus de dissolution. La liqueur noire utilisée au cours
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de ces travaux est issue du procédé Kraft. Celui-ci consiste, tout d’abord, a passer des rondins de
bois dans des tambours écorceurs s’entrechoquant les uns contre les autres afin de détacher I'écorce
du bois. Ensuite, le bois écorcé est dirigé vers des coupeuses pour étre transformé en copeaux. La
cellulose contenue dans le bois est récupérée lors de la cuisson dans une liqueur dite blanche (eau,
soude (NaOH) et sulfure de sodium (NayS)). L'utilisation du sulfure de sodium permet de faciliter la
pénétration de la liqueur dans la matiére végétale, de favoriser I’élimination de la lignine tout en
catalysant les différentes réactions de délignification. Il permet ainsi de limiter la dégradation de la
cellulose en assurant une régénération continue de la soude par hydrolyse. Puis la pate est lavée et
séchée (pate marchande) ou directement envoyée sur machine a papier. Quant a la liqueur apres
cuisson, également appelée liqueur noire, elle est ensuite concentrée (évaporation d'une partie
de I'eau) a environ 70 % de matiére seche. Le schéma suivant (Figure 4.16) détaille les principales
étapes de ce procédé Kraft (HUET [2015]).

Copeaux Pulpe sale Pate a papier Sécha
LA e W, A = < i Gy ge
S '). &@ Liqueur Sl : (vente)

) blanche :
& Eau J

i ,,..;"z;"v. Fabrication du
e papier

Ecorcage & Broyage Cuisson Lavage Evaporation

)

.\'..I’

Liqueur noire

FIGURE 4.16 — Procédé de fabrication de la pate a papier.

La lignine et 'hémicelluloses contenues dans la liqueur noire ont donc subit des réactions de
dégradation au cours de la cuisson. La liqueur noire va donc contenir de nombreux composés
aromatiques (acides phénoliques) et aliphatiques (acides carboxyliques, acétiques, formiques et
hydroxydes) de faible masse moléculaire provenant de cette dégradation. De plus, de petites quan-
tités de polysaccharides (oligomeres de sucre) peuvent se trouver dans la liqueur noire. L'alcalinité
de la solution (pH = 10.3) est moins importante que celle de la liqueur blanche de départ. Cela
est dii a la neutralisation des acides organiques par la soude. La fraction inorganique (47 %) de la
solution est principalement composée de carbonate de sodium, des dérivés du sulfate de sodium
ainsi que de faibles quantités de certains minéraux provenant du bois (Ca, Mg, Cl et K). Ainsi, il n’est
pas possible de donner une composition chimique exacte et détaillée de chaque espéce chimique
présente dans la liqueur noire. Cependant les principales familles des composés chimiques ainsi
que leur proportion sont données dans le Tableau 4.11 (HUET [2015]).

TABLEAU 4.11 — Composition de la liqueur noire kraft utilisée au cours de ces travaux.

Composés Qantité (%)
Lignine alcaline 14.1
Acide carboxylique 1.1
Acide acétique 4.0
Acide formique 10.0
Acide hydroxyde 2.8
Polysaccharide 5.4
Sulfate 34
Sulfure 8.3
Sodium 15.9
Autres composés 35.0
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4.2.2 Lignine kraft BioChoice®

La lignine kraft provient de la solution de liqueur noire décrite dans la section précédente. En effet,
cette derniere est principalement utilisée comme combustible. Elle est briilée afin de régénérer les
réactifs suite al’étape de la cuisson dans la liqueur blanche et produire de I'énergie. Les lignines
kraft peuvent étre isolées de la liqueur noire par précipitation en milieu acide (CONDASSAMY [2015]).
Le procédé utilisé dans le cas de la lignine kraft BioChoice®est le procédé LignoBoost® (Société
Metso, Suede) qui permet d’obtenir de la lignine de haute qualité (pureté > 95 %) par précipitation
de laliqueur noire avec du dioxyde de carbone (CO>) et un lavage avec de I'acide sulfurique (H2SOy4).
Le procédé est synthétisé ci-dessous par la Figure 4.17 (TOMANT [2010]).

L|queur r?oim Précipité Lignine kraft
de
lignine
. kraft
CO H.S0;4
Précipitation Egouttage & Lavage

FIGURE 4.17 — Procédé de fabrication de la lignine kraft a partir de la liqueur noire.

4.2.3 Mélasse

La mélasse est un co-produit de 'industrie sucriere. La Figure 4.18 schématise le procédé de
fabrication du sucre.

Betteraves Cossetles Sucre Mélasse

mm:'». =) Jus Jus
o ) ; o
;.:§~~;i_t§£\€ Jus épuré épais
n’ ._p-‘( ?.01 Eau §)
e chaude Chaux CO; S"i'rbp
Lavage & Découpage Diffusion Purification & Evaporation Cristallisation &
seamE =% @ Filtration "?é. Centrifugation

Ecumes

FIGURE 4.18 — Procédé de fabrication du sucre.

Les betteraves a sucre sont récoltées a I’automne puis expédiées dans une usine afin d’y étre
transformées en sucre. Une fois lavées, elles sont découpées en fines lamelles appelées cossettes.
Ensuite, elles sont introduites dans un long cylindre qu’elles traversent a contre-courant d'une
eau a 70°C afin que le sucre qu’elles contiennent y soit extrait. Les cossettes épuisées de leur
sucre sont désormais appelées pulpes et vont étre utilisées pour I'alimentation du bétail. Quant
au jus obtenu suite a I'étape de la diffusion, il va étre chauffé, mélangé a une solution de chaux
vive puis a du dioxyde de carbone. Cette étape permet d’éliminer les impuretés qui vont réagir
avec la chaux dans un premier temps puis avec le dioxyde de carbone pour former du carbonate
de calcium solide. La solution est donc filtrée et est appelé jus épuré. Les résidus de la filtration
appelés écumes sont récupérés pour étre épandus dans les champs et ainsi servir d’engrais. Le
jus épuré contient moins de 20 % de sucre, il est donc concentré par évaporation d’afin d’obtenir
une teneur finale en sucre d’environ 70%. Le jus épais est ensuite transformé en sucre granulé par
cristallisation. Cette étape correspond a une évaporation sous vide. Puis le mélange est introduit
dans une centrifugeuse afin de séparer les cristaux de sucres du sirop. Le sirop qui reste apres le
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procédé de cristallisation initial doit subir encore deux fois le procédé. Enfin, tout sirop résiduel
ayant subi trois cristallisations successives est appelé mélasse de betterave. Cette derniére est
principalement valorisée en bioéthanol, en alcool (alimentaire) ou encore comme supplément
alimentaire pour animaux (DECLOUX [2002, 2003]). A titre indicatif, une tonne de betterave donne
environ 150 kg de sucre et 30 kg de mélasse (?).

Il est intéressant d’essayer de valoriser la mélasse comme liant car la France est 'un des plus gros
producteurs mondiaux de betterave sucriere (STASSI [2017]).

4.2.4 PLA

Le dernier liant considéré est un thermoplastique biodégradable issu des ressources renouvelables :
I'acide polylactique (PLA fourni par Galactic - Belgique). Il est fabriqué a partir de ressources
végétales riches en sucre telle que le mais ou la betterave.

Le procédé de fabrication du PLA repose sur la fermentation de 'amidon et des sucres simples
contenus dans les agro-ressources, sous l'action de bactéries synthétisant I'acide lactique. Ensuite,
une réaction de condensation est réalisée afin de produire le dimeére cyclique : le lactide. Enfin, le
PLA est obtenu a partir du lactide par polymérisation a ouverture de cycle (ROP : Ring Opening
Polymerization, MURARIU et DUBOIS [2016]; PENU et HELOU [2017]; WERTZ [2016]). A titre indicatif,
une tonne de mais permet de fabriquer 350 kg de PLA (LA FRANCE AGRICOLE [2002]).

Matiére premiére Amidon Acide lactique PLA

o Lactide

OH

Extraction Fermentation Condensation ROP
FIGURE 4.19 — Procédé de fabrication du PLA (ROP : Ring Opening Polymerization).

Ce polymere se caractérise par des propriétés mécaniques élevées (contrainte a la flexion de 17.8
MPa et a la compression supérieure a 50 MPa, module d’élasticité d’environ 3500 MPa) et une
température de fusion autour de 180°C (WERTZ [2016]). Le PLA est commercialisé sous forme de
granulés. Pour étre utilisé, il est réduit en copeaux millimétriques par usinage (tournage).

4.3 Conclusion

Ce chapitre présente les six liants (Figure 4.20) qui vont étre utilisés dans la fabrication des compo-
sites au cours de cette these. IIs sont tous issus d’agro-ressource.

FIGURE 4.20 — Différents liants sélectionnés (RM : Rafles de mais et FL : Fines de lin).

Une étude préliminaire a été réalisée afin de montrer la faisabilité d'un liant issu de la paille de blé.
Afin d’assurer une bonne cohésion aux composites fabriqués, le mélange sec doit contenir au moins
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15 220 % de paille de blé (et donc 80 a 85 % de chenevottes). En effet, les composants solubles de la
paille de blé jouent le role de liant suite au traitement hydrothermique qui permet de déclencher
leurs réactions de dépolymérisation et de repolymérisation. Ces composés sont essentiellement des
pectines, de la lignine et de 'hémicellulose. Premiérement, ces composants sont solubilisés dans
I'eau a 80°C. Deuxiemement, les polysaccharides se dégradent, se condensent, puis se recombinent
pendant le traitement hydrothermique a 180°C. Les performances mécaniques des composites
produits avec ces liants sont suffisantes afin d’étre utilisés comme panneaux isolants rigides. De
plus, les performances mécaniques augmentent avec la masse volumique apparente et la densité
de réticulation qui sont induites par la quantité de liant dans le cas de liants similaires.

Une deuxiéme étude a permis de développer deux liants a partir d’extractions alcalines réalisées
sur les rafles de mais ainsi que les fines de lin. Ce procédé permet d’extraire des agro-ressources
de la cellulose, de 'hémicellulose, de la lignine et des pectines, repolymérisées ou non. La teneur
de chacun de ces composants dépend essentiellement de la composition chimique initiale de
I'agro-ressource et de sa granulométrie, de la nature et de la concentration du solvant utilisé ainsi
que du temps de macération (Figure 4.21). Ces extraits peuvent jouer le role de liant puisque lors de
la fabrication des composites et plus précisément pendant I’étape de la cuisson, les composants
contenus dans les extraits vont étre repolymérisés sous l'effet de la chaleur. Les extractions réalisées
permettent également la réutilisation de trois résidus d’agro-ressources (paille de colza, fines de
lin et rafles de mais) comme granulats a combiner avec un liant ou pas pour la fabrication des
composites.

Temps de maceération
Nature Concentration Nature Granulométrie

Solvant Agro-ressources

Liant issu des agro-ressources

FIGURE 4.21 — Synthése des parametres étudiés qui influent les propriétés des extraits issus des
agro-ressources.

Un autre liant, issu cette fois de I'industrie papetiere, possede une composition ainsi que des
propriétés similaires aux deux liants précédents. Il s’agit de la liqueur noire qui est obtenue suite a
I'extraction de la cellulose du bois avec une liqueur blanche (solution alcaline). La lignine contenue
dans la liqueur noire, appelée lignine kraft, peut-étre précipitée par acidification et ainsi récupérée
afin d’étre testée seule en tant que liant. Il est également possible de tester seules les pectines en
utilisant de la mélasse qui est un co-produit de I'industrie sucriére suite a I'extraction réalisée sur
des betteraves avec de la chaux. Enfin, un dernier liant issu de la repolymérisation de I'amidon de
mais ou de betterave est également sélectionné. Il s’agit de I'acide polylactique (PLA).
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5.1 Préparation des composites

5.1.1 Fabrication des échantillons

Tous les composites qui ont été développés au cours de cette these, ont été produits de la méme
maniere. Le liant est dissout dans I’eau, puis les granulats bio-sourcés sont humidifiés avec la
solution, sauf dans deux cas : lors du 'utilisation du PLA comme liant et lorsqu’aucun liant n’est
utilisé. Dans le cas du PLA, les copeaux de PLA sont mélangés avec les granulats et le mélange
est ensuite humidifié avec de 'eau. Dans le cas ol les granulats sont traités et qu’aucun liant
n’est utilisé, les granulats sont directement introduits dans le moule apres avoir été pressés afin
d’éliminer au maximum le solvant ayant servi au traitement de I’agro-ressource. En présence de
liant, pour assurer une bonne cohésion, une teneur en liant de 15 % (masse seche) est utilisée. Afin
de produire une série de trois échantillons par formulation, le mélange est divisé en trois parts
égales (A, B et C) qui sont ensuite introduites dans I'une des trois alvéoles du moule. Puis, le mélange
est compacté en une seule couche 5 fois directement dans le moule. La pression de compactage est
de facon générale de 250 kPa. Elle varie de 15.6 a 1000 kPa pour I'étude de I'effet de compactage.
Lensemble est ensuite placé dans une étuve a 190°C pendant 2 heures en maintenant la pression.
Les trois composites de dimensions 100 x 100 x 100 mm? sont démoulés a froid (Figure 5.1). Cette
premiere série de composite permet de réaliser les caractérisations des propriétés physiques et
hygrothermiques. Une seconde série est produite afin d’effectuer la caractérisation des propriétés
mécaniques.

5
3 _—
YR SN r1 R=)
“:: = ‘ '\a.c- oy &
5_‘_?_-.,’—-— = 15% » | ::.alte ‘ 2 H * =g -j g ‘ .
Liant " Traitement Démoulage
Mélangeage alvéoles thermique a froid

Compression

FIGURE 5.1 — Fabrication des composites.

5.1.2 Plans d’expériences

La fabrication des composites est réalisée avec cinq agro-ressources transformées en dix-sept granu-
lats bio-sourcés ainsi que six liants bio-sourcés présentés dans les chapitres précédents (chapitres 3
et 4). Pour minimiser le nombre d’expériences, cinq plans d’expériences sont réalisés en fonction
de parametres susceptibles d’influencer les propriétés mécaniques ainsi que les performances
hygrothermiques. Les plans d’expériences sont récapitulés dans le Tableau 5.1 et dépendent :

m Du type deliant : Deux granulats sont sélectionnés afin de tester la fabrication de composites
avec les six liants a disposition. Il s’agit des chénevottes (commerciales) qui sont les granulats
les plus utilisés dans la littérature pour la fabrication de matériaux pour le batiment (L1U et al
[2017]) et des résidus de rafles de mais. Il est intéressant d’utiliser ce granulat afin que les
extraits issus des rafles de mais géneérent zéro déchet;

= Du type de granulats : Les cinq types de granulats a disposition (chénevottes, anas de lin,
paille de colza, paille de blé et rafles de mais) sont testés avec deux granulométries différentes
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TABLEAU 5.1 — Récapitulatif de toutes les formulations de composites étudiées au cours de ces travaux.

Composite

Granulats

Traitement

Liant

Pression

Influence du liant

o
oo N G A ®WN~

[
[\M)

Chenevottes Bio’fibat
Chenevottes Bio’fibat
Chenevottes Bio'fibat
Chenevottes Bio'fibat
Chenevottes Bio'fibat
Chenevottes Bio’fibat
Résidus de rafles de mais
Résidus de rafles de mais
Résidus de rafles de mais
Résidus de rafles de mais
Résidus de rafles de mais
Résidus de rafles de mais

Na28103 5%
Na,SiO3 5 %
Na,SiO3 5 %
Na28i03 5%
Na28i03 5%
Nag Si03 5%

Extraits de rafles de mais
Extraits de fines de lin
Liqueur noire
Lignine BioChoice®
Mélasse
PLA
Extraits de rafles de mais
Extraits de fines de lin
Liqueur noire
Lignine BioChoice
Mélasse
PLA

250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa

Influence des granulats

13
14
15
16
17
18
19
20
21

Fines de chanvre et Chénevottes G8

Chenevottes G14
Anas de lin G8
Anas de lin G14
Paille de colza G7
Paille de colza G14
Paille de blé G7
Paille de blé G12
Rafles de mais

Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais

250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa

Influence de la granulométrie des granulats

22
13
1
14

Fines de chanvre

Fines de chanvre et Chénevottes G8

Chenevottes Bio'fibat
Chenevottes G14

Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais

250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa

Influence du traitement des granulats

Rafles de mais
Résidus de rafles de mais
Résidus de rafles de mais

Paille de colza G14

Résidus de paille de colza G14

Fines de lin
Fines de lin
Fines de lin traitées

Na28103 5%
Na28103 5%
NaOH 2.5 %

Na2 SiO3 5%

Extraits de rafles de mais
Extraits de rafles de mais
Extraits de fines de lin
Extraits de rafles de mais
Sans
Extraits de rafles de mais
Extraits de fines de lin
Sans

250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa
250 kPa

Influence de la pression de compression lors de la fabrication

27
28
3
29
30
31
32

Chenevottes Bio'fibat
Chenevottes Bio'fibat
Chenevottes Bio’fibat
Chenevottes Bio’fibat
Chenevottes Bio’fibat
Chenevottes Bio'fibat
Chenevottes Bio'fibat

Liqueur noire
Liqueur noire
Liqueur noire
Liqueur noire
Liqueur noire
Liqueur noire
Liqueur noire

1000 kPa
500 kPa
250 kPa
125 kPa
62.5 kPa
31.2 kPa
15.6 kPa
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(la plus petite et la plus grande sauf dans le cas des rafles de mais). Le liant utilisé est I'extrait
issu des rafles de mais;

m Dela granulométrie des granulats : Plusieurs granulométries de chénevottes sont testées
afin de vérifier s’il est intéressant de valoriser les fines de chanvre ainsi que de calibrer les
chenevottes;

m Du traitement subi par les granulats : Trois résidus d’agro-ressources (rafles de mafs, paille
de colza et fines de lin) issus des extractions alcalines servant a la fabrication des liants, sont
utilisés comme granulats avec ou sans liant pour la fabrication de composites. Ces derniers
sont comparés aux composites fabriqués avec la méme agro-ressource;

m De la pression de compactage appliquée sur le composite lors de sa fabrication : Six pres-
sions de compactage différentes (15.6, 31.2, 62.5, 125, 250, 500 et 1000 kPa) sont appliquées
sur les composites fabriqués a partir de chénevottes commerciales avec de la liqueur noire.

La Figure 5.2 présente les composites produits. Les composites n°11 et n°12 montrent une mauvaise
cohésion entre les liants (mélasse et PLA) et les granulats (résidus de rafles de mais). Ils n’'ont donc
pas pu étre produits et caractérisés.

FIGURE 5.2 — Photos des 32 composites développés afin de déterminer I'influence : (a) du liant, (b) du
granulat, (c) de la taille des granulats, (d) d'un traitement alcalin sur les granulats et (e) de la contrainte de
compression lors de la fabrication des composites sur les propriétés mécaniques et les performances
hygrothermiques des composites.
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5.2 Influence du liant

Dans cette section, I'influence du liant est testée sur deux types de granulats : des chénevottes
(commerciales) ainsi que des résidus de rafles de mais, pour la fabrication de composites. Les
différents liants utilisés sont : I'extrait de rafles de mais, ’extrait de fines de lin, la liqueur noire, la
lignine BioChoice®, la mélasse et le PLA. Les composites n°11 et n°12 qui devaient étre formulés a
partir de résidus de rafles de mais mélangés avec de la mélasse ou du PLA n’ont pu étre fabriqués a
cause d'une mauvaise cohésion entre les granulats et ces 2 liants.

5.2.1 Caractérisation des propriétés physiques

Le Tableau 5.2 donne les masses volumiques apparentes a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), la
masse volumique du squelette ainsi que la porosité totale des différents composites fabriqués a
partir de chénevottes ou de résidus de rafles de mafs et collés avec différents liants verts (extrait de
rafles de mais, extrait de fines de lin, liqueur noire, lignine BioChoice®, mélasse ou PLA).

TABLEAU 5.2 — Masse volumique apparente a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), masse volumique du
squelette et porosité totale des composites : valeur moyenne et écart-type.

Composites 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Pazc-so%ur  177.7  179.6 1914  179.0 1874 2729 5199 5569 527.0  457.3
(kg/m3) +24 +57 09 +13 +14 +189 +98 +97 +54 +153
P23°C—sec 167.0 168.8 180.7 1709 177.4 267.2 4814 5150 4884  427.0
(kg/m3) £21 +53 09 +11 +11 +190 +86 +7.8 +£47 +14.0
0s 1130.9 1178.0 1211.0 1150.1 1124.6 11869 1249.8 1286.7 1310.0 1238.8
(kg/m3) +73 £125 +72 +24 +169 +577 +14 +98 +14 +64
Ttor 87.5% 85.7% 85.1% 85.1% 84.2% 77.5% 61.5% 60.0% 62.7% 65.5%

Alexception du composite n°6, les composites & base de chénevottes ont des masses volumiques
apparentes trés proches allant de 177 2 191 kg.m? a I'état sec. Le composite a base de chénevottes et
de PLA (n°6) a la masse volumique apparente la plus élevée (273 kg/m3 a I'état sec) des composites
fabriqués a partir de chénevottes. Les composites a base de résidus de rafles de mais ont une masse
volumique apparente beaucoup plus élevée que les composites a base de chénevottes, en raison de
la masse volumique en vrac beaucoup plus élevée des granulats. Les trois composites qui ont pour
liants les extraits des agro-ressources et la liqueur noire, ont des masses volumiques apparentes tres
proches allant de 520 4 557 kg/m?® a I’état sec. Le composite avec la lignine a la plus faible masse
volumique apparente (457 kg/m3 a I'état sec) des composites fabriqués a partir des résidus de rafles
de mais. L'augmentation de la masse volumique apparente entre 1'état sec et 'état a (23°C; 50 %HR)
varie de 2.09 % (pour le composite fabriqué a partir de chenevottes et de PLA) a 7.52 % (pour le
composite fabriqué a partir de résidus de rafles de mais et d’extrait de fines de lin).

Les composites fabriqués a partir de chenevottes ont une masse volumique du squelette allant de
1124.6 2 1211.0 kg/m3. Les composites faits de résidus de rafles de mais ont une masse volumique
du squelette variant de 1238.8 a4 1310.0 kg/m?.

Les composites fabriqués a partir de chenevottes ont des porosités totales treés proches puisqu’elles
varient de 84.2 % a 87.5 % sauf celui fabriqué avec du PLA. En effet, il a la porosité totale la plus
faible (77.5 %) des composites fabriqués a partir de chenevottes. Cependant, les composites réalisés
avec des résidus de rafles de mais ont une porosité totale plus faible que les composites fabriqués
avec des chenevottes. En effet, ils ont des porosités totales trés proches allant de 60.0 % a 65.5 %. Ce
résultat est logique puisque la porosité du composite inclut la porosité inter et intra-particulaire
ainsi que la porosité du liant. Ainsi, les chenevottes (92.87 %) présentant une porosité plus forte que
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les résidus de rafles de mais (72.05 %), il est logique que les composites réalisés avec les chénevottes
aient une porosité plus importante que celle des composites réalisés avec des résidus de rafles de
mais (section 3.4.2 de la page 75 du chapitre 3).

5.2.2 Morphologie de surface

La Figure 5.3 présente des micrographies MEB a l'interface granulats - liant. Pour tous les com-
posites, 'analyse MEB met en évidence une bonne adhérence a I'interface montrant plusieurs
chenevottes ou résidus de rafles de mais bien enrobés et collés ensemble. 1l existe une différence
micro-structurelle a I'interface entre les granulats et les différents types de liants.

FIGURE 5.3 — Micrographies MEB de I'interface granulats - liant : (a) et (b) composite n°1, (c) composite n°2,
(d) composite n°3, (e) composite n°4, (f) composite n°5, (g) composite n°6, (h) et (i)composite n°7, (j)
composite n°8, (k) composite n°9 et (1) composite n°10.
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La surface des composites n°1 et 2 et 3 (Figures 5.3.a a 5.3.d) sont similaires. Les liants conduisent a
un dépot sous forme de grains sur les cheénevottes.

Pour le composite n°4 (Figure 5.3.e), les chénevottes sont bien enrobées par endroits d'un film lisse
plus ou moins fin de mélasse. Ainsi, I’adhérence entre les granulats et le liant est bonne. En revanche,
les zones ou I'épaisseur du liant est plus importante, peuvent sceller les pores des chénevottes.

Pour le composite n°5 (Figure 5.3.f), les chénevottes sont bien enrobées d'une fine pellicule ru-
gueuse de lignine.

Pour le composite n°6 (Figure 5.3.g), les chénevottes sont enduites par endroits d'un épais film lisse
de PLA. Ainsi, 'adhérence entre les granulats et le liant est bonne. En revanche, I'épaisseur du liant
vient sceller certaines pores des chénevottes. En effet, la porosité ouverte totale est de 77.5 % alors
qu’elle est de 85.5 % pour les autres composites a base de chénevottes.

Les surfaces des composites n°7 et 8 (Figures 5.3.h a 5.3.j) sont similaires mais différentes de celles
des composites fabriqués avec des chénevottes pour un méme liant. Cela peut s’expliquer par la
composition des agro-ressources qui est différente. En effet, les résidus de rafles de mais ont déja
été traités avec une solution alcaline a 90°C. Ainsi, leur surface est plus réactive (MOSIER et al [2005];
TIAN et al [2018]) que celle des chénevottes pour un méme liant. Les résidus de rafles de mais
sont recouverts par endroit d'une mince couche lisse qui comporte plusieurs zones de fracture. De
plus, les surfaces des composites n°7 et 8 sont parsemées de cristaux de silicate de sodium. Une
surface similaire a été observée par El Hajj et al pour leurs composites faits d’anas de lin et de liant
protéique (EL HaJJ et al [2012]).

Pour le composite n°9 (Figure 5.3.k), les résidus de rafles de mais sont bien enrobés de liqueur
noire par un épais film rugueux. Les rugosités correspondent probablement a des sels minéraux
contenant des silicates. Ladhérence entre les résidus de rafles de mais et la liqueur noire semble
étre moins bonne qu’avec les extraits.

Pour les composites n°10 (Figure 5.3.1), les résidus de rafles de mais sont bien enrobés de lignine
d’'un film épais rugueux qui comprend plusieurs zones de fracture. Les rugosités correspondent
probablement a des sels minéraux contenant des silicates.

5.2.3 Caractérisation mécanique

Les composites fabriqués a base de chénevottes présentent un comportement mécanique de type
compactant qui est différent de celui observé dans le cas des composites a base de résidus de rafles
de mais. En effet, ces derniers présentent une rupture ductile au cours du test de compression. Cette
différence de comportement s’explique principalement par la forme des granulats (rectangulaire
a fort allongement pour les chénevottes et ovoide pour les résidus de rafles de mais) ainsi que la
porosité totale des composites (environ 84.2 % pour ceux fabriqués avec des chénevottes contre
environ 62.4 % pour ceux réalisés avec des résidus de rafles de mais). Ainsi, la performance méca-
nique est donnée par la résistance a la compression obtenue pour une déformation longitudinale €
=10 % (010%) pour tous les composites sauf pour les composites n°9 et n°10 ot elle est donnée par
la contrainte maximale o, (comme décrit dans la section 2.1.6.2 a la page 40 du chapitre 2).

Les propriétés mécaniques des composites sont présentées dans le Tableau 5.3 et sur la Figure 5.4.
Les valeurs expérimentales sont plus proches les unes des autres pour les composites fabriqués
avec les chénevottes que pour ceux fabriqués avec les résidus de rafles de mais. Comme le montre la
Figure 5.4, la résistance a la compression pour les composites fabriqués avec les chénevottes et les
extraits des agro-ressources, est d’environ 239 kPa alors que les autres composites fabriqués avec les
chenevottes ont une meilleure résistance a la compression grace a une meilleure adhérence entre
les chénevottes et les autres liants (de 297 a 421 kPa). Les composites réalisés avec des chénevottes
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et du PLA ont la plus haute résistance a la compression parmi tous les composites fabriqués avec
des chénevottes. La résistance a la compression a 10 % de déformation, varie entre 492 et 696 kPa
pour les deux formulations réalisées avec des résidus de rafles de mais et les extraits issus des
agro-ressources. Les composites n°7 ont la résistance a la compression la plus élevée. Ainsi, les
résidus de rafles de mais ont une bonne adhérence avec les extraits (extraits de rafles de mais et
extraits de fines de lin). Le meilleur résultat est obtenu avec les extraits de rafles de mais. Cependant,
les résidus de rafles de mais ont une faible cohésion avec les autres liants (liqueur noire et lignine
BioChoice®) car la contrainte de compression maximale est respectivement de 202 et 32 kPa pour
une déformation inférieure a 7.4 %.

TABLEAU 5.3 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale des composites développés.

Composites 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
p23ec—so%ur ~ 184.2 1819 203.2 1844 175.6 271.7 5345 526.8 5734 4459
(kg/mg) +4.1 +31 +£11 07 +21 +£260 +3.5 +4.8 +6.7 +6.5
010% 259.7 2275 230.0 297.3 313.7 420.8 695.7 491.8 - -
(kPa) +342 +£99 +6.7 +£42 +24 +257 +427 +48.0 - -
Om - - - - - - - - 2023 319
(kPa) - - - - - - - - +327 +£74
€h=3m (%) 0.20 0.22 0.22 0.16 0.14 0.13 0.36 0.47 0.47 2.95

C1py, OU O (kPa)

700 4 % Chenevottes (CC)
® N°1 : CC avec extraits de rafles de mais
600 A ® N°2 : CC avec extraits de fines de lin
® N°3 : CC avec liqueur noire
500 1 B N°4 : CC avec lignine BioChoice®
] —8— ® N°5 : CC avec mélasse
400 ® N°6 : CC avec PLA
300 1 e - ;
Lo Résidus de rafles de mais (RRM)
200 A B | ¢ N°7 : RRM avec extraits de rafles de mais
+ N°8 : RRM avec extraits de fines de lin
100 1 + N°9 : RRM avec liqueur noire
0 - - - =... - N°10 : RRM avec lignine BioChoice®
0 100 200 300 400 500 600
Masse volumique apparenle?kg.-‘mi)

FIGURE 5.4 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale versus masse volumique apparente
des composites a (23°C; 50 %HR).

La résistance a la compression pour une déformation longitudinale de € = 10 % est supérieure a
227 kPa pour tous les composites excepté les n°9 (résidus de rafles de mais et liqueur noire) et 10
(résidus de rafles de mais et lignine BioChoice®). Pour une contrainte correspondant a 3 metres
de hauteur, les déformations calculées (€;,-3,,) restent inférieures a 0.50 %. Ainsi, les propriétés
mécaniques sont suffisantes pour une application en tant que panneaux isolants.

5.2.4 Caractérisation thermique

La mesure est réalisée selon la méthode du fil chaud (section 2.1.5.1 de la page 36 du chapitre
2). Pour valider la pertinence de la méthode de mesure de la conductivité thermique, une photo
de thermographie infrarouge est prise pour chaque composite immédiatement aprées la mesure.
Pour tous les échantillons, 'empreinte thermique due au flux de chaleur généré par la sonde est
visible sur la surface sollicitée de 1'échantillon, comme montré a titre d’exemples sur la Figure
5.5 pour les formulations n°5 (gauche, chénevottes collées avec de la mélasse) et n°8 (droite,
résidus de rafles de mais collés avec de I'extrait de fines de lin) pour lesquelles la puissance de
chauffage est respectivement de 142 mW et 205 mW. Lempreinte thermique montre que @ : le flux
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de chaleur reste inscrit dans le volume de I’échantillon au cours de l'essai et que @ : le volume
sondé est représentatif du matériau. Ainsi, les mesures sont correctement réalisées et le protocole
expérimental est validé pour tous les composites fabriqués au cours de ces travaux.

FIGURE 5.5 - Photos de thermographie infrarouge des échantillons n°5 (a gauche, chénevottes collées avec
de la mélasse) et n°8 (a droite, résidus de rafles de mais collés avec de |'extrait de fines de lin)
immédiatement apres la mesure de la conductivité thermique.

La Figure 5.6 donne un exemple de 'augmentation de la température par rapport au logarithme
népérien du temps de chauffage pendant la mesure avec la sonde fil.

AT (°C) ®  Données exp. ++++++++ Courbe d'ajustement
25

20 1
15
10 - R =0.9973
5 1 o
0 T

0 1 2 3 4 5
In (t)

FIGURE 5.6 — Exemple d’augmentation de la température par rapport au logarithme népérien du temps.

Le Tableau 5.4 rassemble la valeur moyenne, I'écart-type et le coefficient de variation de la conducti-
vité thermique des composites étudiés. La Figure 5.7 permet de visualiser la conductivité moyenne
en fonction de la masse volumique apparente des différents composites. Pour tous les tests, le
coefficient de corrélation entre les données expérimentales et la courbe d’ajustement est supérieur
a 0.997. De plus, pour chaque composite caractérisé au cours de ces travaux, les valeurs expéri-
mentales sont trés proches les unes des autres. Le coefficient de variation est inférieur a 4 % entre
les neuf mesures (trois paires d’échantillons et trois mesures par paire). Ce qui induit une grande
confiance dans les valeurs de conductivité thermique.

TABLEAU 5.4 — Conductivité thermique des composites en fonction de leur masse volumique apparente a
(23°C; 50%HR) et a (23°C; point sec).

Composites 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

pP23°c-50%HR 176.4 1785 1904 178.1 186.1 2727 513.0 547.5 521.5 455.7
(kg/m?3) +21 +£56 +10 +13 +11 +£193 +£87 +£79 +54 +17.0
A23°C—50%HR 78.5 78.1 78.2 75.7 77.8 81.2 156.9 171.6 157.7 143.5
(mW/(m.K)) +13 +18 £33 +18 +16 +40 £53 +45 +51 +28

P23°C—sec 167.0 168.8 180.7 1709 1774 267.2 481.4 515.0 4884 427.0
(kg/m3) +21 £53 +09 <+£12 +11 +£190 +£86 7.9 +47 +14.0
A23°C—sec 70.8 70.2 71.1 67.5 70.5 78.6 140.3 1479 136.5 1284

(mW/(m.K)) +09 +£12 <+£15 +13 +08 1.7 +£41 +£47 +48 +47
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" Chénevottes (CC)

® N°1 : CC avec extraits de rafles de mais ® N°2 : CC avec extraits de fines de lin
® N°3 : CC avec liqueur noire N°4 : CC avec lignine BioChoice®
® N°5: CC avec mélasse ® N°6 : CC avec PLA
® Résidus de rafles de mais (RRM)
* N°7 : RRM avec extraits de rafles de mais * N°8 : RRM avec extraits de fines de lin
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FIGURE 5.7 — Conductivité thermique des composites et des granulats versus leur masse volumique
apparente a: (a) (23°C; point sec) et (b) (23°C; 50 %HR).

Les conductivités thermiques des composites développés, a I’état sec, sont comprises entre 67.5 et
147.9 mW/(m.K) tandis que celles des agro-ressources sont de 53.5 mW/(m.K) pour les chénevottes
et de 85.1 mW/(m.K) pour les résidus de rafles de mais. Les composites fabriqués a partir des
chenevottes ont les conductivités thermiques les plus faibles (entre 67.5 et 78.6 mW/(m.K)). Le
composite réalisé avec du PLA a une conductivité thermique légérement plus élevée que les autres
fabriqués avec des chénevottes. Les composites obtenus a partir des résidus de rafles de mais en
tant que granulats ont les conductivités thermiques les plus élevées (entre 128.4 et 147.9 mW/(m.K)).
Le composite avec la lignine BioChoice® a une conductivité thermique légérement inférieure a
celle des autres composites réalisés avec des résidus de rafles de mais.

Comme montré sur la Figure 5.7.a, la conductivité thermique des composites augmente linéaire-
ment avec la masse volumique apparente. Le coefficient de corrélation de la courbe d’ajustement
est trés proche de 1. La pente de la droite de régression pour les composites (courbe jaune) est
plus importante que la pente de la droite de régression pour les granulats (courbe verte - VIEL
et al [2018]). Ainsi, la conductivité thermique augmente plus rapidement avec la masse volumique
apparente dans le cas des composites.

Comme le montre la Figure 5.7.b, la conductivité thermique des composites est plus élevée a (23°C;
50 %HR) qu’a (23°C; point sec). Les droites de régression linéaire de la conductivité thermique par
rapport a la masse volumique apparente a I’état sec et a 23°C et 50 %HR sont presque paralleles
bien que 'ordonnée a l'origine de la droite de régression des composites a I'état sec (courbe jaune),
est moins importante que 'ordonnée a I'origine de la droite de régression des composites a 23°C et
50 %HR (courbe orange). En effet, la masse volumique apparente des composites augmente avec
l'augmentation de '’humidité ambiante du fait d’'une teneur en eau plus élevée des matériaux. Ceci
entraine une augmentation de la conductivité thermique des composites du fait que la conductivité
thermique de I'’eau (607 mW/(m.K) a 25°C) est beaucoup plus importante que celle de I'air (25.8
mW/(m.K) a 25°C).

Pour obtenir des informations supplémentaires, les valeurs de conductivité thermique obtenues
al’état sec, sont exploitées a I’aide d’'un plan d’expériences (Matrice d' Hadamard). Apres le test
Fisher (analyse de variance), le modele a 6 coefficients est significatif et a le meilleur coefficient de
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corrélation ajusté (Ré =0.9319) ainsi que le meilleur coefficient de corrélation (R%2 = 0.9437). Ainsi,
I’équation pour prédire la conductivité thermique a I'état sec est la suivante :

A; =38.56+60.97 x x1 +36.35 x xp +40.13 x x3+34.75 x x4 +28.88 x x5 (5.1)

avec les x; qui correspond a un niveau du facteur granulat/liant induit par la matrice du modele.

La Figure 5.8 montre les interactions entre les granulats et les liants (extrait de rafles de mafs, extrait
de fines de lin, liqueur noire et lignine BioChoice®). Les lignes de |'extrait de rafles de mais et de la
liqueur noire sont superposées. Leur impact est le méme sur la conductivité thermique pour les
deux granulats. La pente des lignes pour les composites, quel que soit le liant, est plus importante
que la pente de la ligne dans le cas du vrac (sans liant). Linteraction entre les chénevottes et les
différents liants est similaire. L'interaction entre les résidus de rafles de mais et les liants n’est pas la
méme. En effet, il est plus important pour I'extrait de fines de lin et moins important pour la lignine
BioChoice®.

A (mMW.(m.K))
160 == == Sans liant
140 4 ,;5
120 A /‘,’;’ == == Extraits de rafles
100 Q«s" de mais

80 1 Lo o ) == ~- Extraits de fines

e ey de lin

60: - ==& == Liqueur noire
40 A

20 - Lignine

0 . BioChoice®

Chénevottes Résidusde
rafles de mais

FIGURE 5.8 — Diagramme des interactions pour la conductivité thermique au point sec (mW/(m.K)).

La Figure 5.9 montre que la conductivité thermique augmente lorsque les chénevottes sont rempla-
cées par les résidus de rafles de mais (coefficient B1) et lorsque I'’on passe du vrac aux composites
(coefficients B2, B3, B4 et B5). En effet, la masse volumique des composites augmente lors de I'utili-
sation de résidus de rafles de mais comme granulats. Le liant ayant 'impact le moins important est
la lignine (coefficient B5). L'extrait de rafles de mais (coefficient B2) et la liqueur noire (coefficient
B4) ont un impact élevé sur la conductivité thermique (presque identique). Le diagramme a barres
montre que 'extrait de fines de lin est le liant qui a le plus d’'impact sur la conductivité thermique.
Cependant, 'impact de I’extrait de fines de lin est beaucoup plus important sur les composites
fabriqués avec des rafles de mais que sur ceux fabriqués avec des chénevottes. En effet, 'impact
induit par 'extrait de fines de lin n’est pas seulement dii au type de liant mais aussi a son effet sur la
masse volumique apparente du composite.

5.2.5 Caractérisation hygrique

La Figure 5.10 montre I'humidité relative ambiante et la température dans I'enceinte climatique
pendant 'essai MBV. La valeur moyenne de I'humidité relative est légérement inférieure a 75 %
pendant I'absorption (environ 71.4 %) et légerement supérieure a 33 % pendant la désorption
(environ 35.5 %) car la porte de la chambre climatique est régulierement ouverte afin de peser les
échantillons (pic dans la courbe). Le relevé d’humidité relative et de température est similaire pour
toutes les campagnes MBV qui ont été menées au cours de ces travaux.

La Figure 5.11 donne comme exemple de I'absorption et de la désorption de I'humidité de I'’échan-
tillon n°1-A. Pour tous les composites testés au cours de ces travaux, la variation de masse montre
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FIGURE 5.9 — Diagramme a barres pour la conductivité thermique au point sec (mW.(m.K)).
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FIGURE 5.10 — Relevé de 'humidité relative et de la température dans I'enceinte climatique pendant le test
MBV.
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moins de 5 % de différence pour les cycles 3 a 5. La valeur tampon d’humidité est ainsi calculée
pour les cycles 3 a 5.

m (g)
182.60
182.40 A
182.20 A
182.00 A
181.80 A
181.60
181.40
181.20
181.00

18/07/16 19/07/1

6 20/07/16 21/07/16 22/07/16 23/07/16

FIGURE 5.11 — Absorption et désorption de 'humidité pour I’échantillon n°1-A.

Le Tableau 5.5 et la Figure 5.12 récapitulent les valeurs MBV obtenues en absorption, en désorption
ainsi qu’en moyenne. Les écarts-types sont faibles, conduisant a des coefficients de variation
inférieurs a 5 %.

TABLEAU 5.5 — Capacité Tampon Hygrique en absorption, en désorption et en moyenne des composites :
valeur moyenne et écart-type.

Composites 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
MBV ,ps. 3.05 3.10 2.96 2.00 2.02 1.84 4.70 4.69 4.98 3.89
g/(mz.%HR) +0.11 +£0.11 +0.14 +£0.06 +0.05 +£0.07 £0.07 £0.06 +£021 +0.04
MBV 4. 3.19 3.23 3.09 1.89 2.09 1.89 4.88 4.95 5.19 4.10
g/(mz.%HR) +0.10 +0.13 +0.14 +006 +£004 +£009 +£0.10 +0.07 +0.16 =£0.07
MBV,,. 3.12 3.16 3.03 2.05 2.05 1.86 4.79 4.82 5.08 3.99
g/(mz.%HR) +0.09 +£011 +0.14 +006 +0.04 +0.07 +0.08 =+0.06 =+0.18 +0.05
MBV (g/(m>.%HR) Classification Nordtest : Négligeable Limité Modéré Bon Excellent

® Chénevottes (CC)
5.00 1 Fd @ ® N°1 : CC avec extraits de rafles de mais

i ® N°2 : CC avec extraits de fines de lin
4.00 1 i ® N°3 : CC avec liqueur noire
N°4 : CC avec lignine BioChoice®
3.00 - " iz} ® N°5 : CC avec mélasse
’ " ® N°6 : CC avec PLA

2.00 1 - [ar ® Résidus de rafles de mais (RRM)

* N°7 : RRM avec extraits de rafles de mais
1.00 1 + N°8 : RRM avec extraits de fines de lin

+ N°9 : RRM avec liqueur noire
0.00 : - e : ; N®10 : RRM avec lignine BioChoice®
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Masse volumique apparente (kg/m?)

FIGURE 5.12 — Valeur MBV (g/ (m?.%HR)) moyenne des composites fabriqués versus leur masse volumique
apparente.

La plage de la valeur MBV moyenne va de 1.86 & 5.08 g/(m2.%HR). Selon la classification Nordtest
(RODE et al [2005]), seul le composite n°6 est un bon régulateur hygrique (1 < MBV < 2 g/(m?.%HR)).
Les autres composites sont tous d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2 g/ (m2.%HR)).

Pour un méme liant, les composites fabriqués avec des résidus de rafles de mais ont une meilleure
valeur MBV que les composites fabriqués avec des chénevottes. Ce résultat est cohérent avec les
résultats préalablement obtenus dans le cas du vrac. En effet, les résidus de rafles de mais en
vrac (3.11 + 0.15 g/(m2.%HR)) ont une meilleure valeur MBV que les chénevottes (2.21 + 0.12
g/(m2.%HR)).
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Les composites fabriqués a partir de liants similaires (extrait de rafles de mais, extrait de fines de lin
et liqueur noire) et de chénevottes, ont une valeur MBV proche de 3.14 g/ (m?.%HR). Ces composites
ont la meilleure valeur MBV des composites fabriqués avec des chénevottes probablement en
raison du dépét sous forme de grain du liant qui permet d’augmenter la surface disponible pour
I’adsorption de ’humidité. Le composite n°6, qui a la valeur MBV le plus bas (1.86 g/ (m2.%HR)),
est fait de chenevottes et de PLA. Les autres composites fabriqués a partir de chénevottes ont une
valeur MBV légerement supérieure autour de 2.05 g/ (m2.%HR). Comme dans le cas des composites
fabriqués avec des chénevottes, les composites faits de liants similaires (extrait de rafles de mais,
extrait de fines de lin et liqueur noire) et de résidus de rafles de mais ont une valeur MBV proche de
4.90 g/(m2.%HR).

Ainsi, 1a valeur MBV est essentiellement fonction du type de granulats ainsi que de son interaction
avec le liant.

Pour obtenir des informations supplémentaires, les résultats sont exploités a 'aide d'un plan
d’expériences (Matrice d'Hadamard).

Apreés le test de Fischer (analyse de variance), le modele a 8 coefficients est significatif et a le meilleur
coefficient de corrélation ajusté (R2 = 0.9886) ainsi que le meilleur coefficient de régression (R? =
0.9909) qui sont proches de 1. Ainsi, I’équation qui permet de prévoir la valeur tampon hygrique est
la suivante :

MBV; =2.38+0.86 x x1 +1.16 x X +1.20 x x3 + 1.26 x x4 +0.23 x x5 —0.30 x xg —0.48 x x7  (5.2)

avec les x; qui correspond a un niveau du facteur granulat/liant induit par la matrice du modele.

La Figure 5.13 montre les interactions entre les granulats et les liants. Les droites correspondants
aux deux extraits sont confondues. Leur impact est le méme sur la valeur MBV pour les deux
granulats. La pente des droites de la liqueur noire ainsi que de la lignine BioChoice® sont les
mémes. Cependant, I'interaction entre la liqueur noire et les granulats est meilleure que celle de
la lignine BioChoice®. Linteraction entre les chénevottes ainsi que les liants extraits et la liqueur
noire, est la méme. Linteraction entre les chénevottes et les autres liants est moins importante
car la synergie est négative. L'interaction entre les résidus de rafles de mais et les liants n’est pas
la méme. En effet, la meilleure interaction a lieu avec la liqueur noire et la moins bonne avec la
lignine BioChoice®.

MBV (g/(m?.%HR)
5.00 - v == == Sans liant
’_f,' i . =
i ,/’" Extraits de rafles de mais
g’ == == Extraits de fines de lin
3.00 - | @ j ;
2 e ==& == |igqueur noire
2.00 ‘ Lignine BioChoice®
1.00 - ® Meélasse
L] PLA
0.00

Chénevottes Résidusde
rafles de mais

FIGURE 5.13 — Diagramme des interactions pour la valeur tampon hygrique (g/(m?.%HR)).

La Figure 5.14 montre que la valeur MBV augmente lorsque les chénevottes sont remplacées par les
résidus de rafles de mais (coefficient B1) et lorsque le vrac est transformé en composites (coefficients
B2, B3, B4 et B5). Pour les coefficients B6 et B7, lorsque le vrac est converti en composites, la valeur
MBYV diminue. Ces liants scellent les pores des agro-ressources car les chénevottes sont recouvertes
d’un film épais de liant. Le liant qui a 'impact le plus important sur 'augmentation de la valeur
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MBYV est la liqueur noire (coefficient B4). Le liant ayant I'impact positif le moins important est la
lignine BioChoice® (coefficient B5). L'extrait de rafles de mais (coefficient B2) et |'extrait de fines
de lin (coefficient B3) ont a peu pres le méme impact sur la valeur MBV. Cet impact est un peu
moins important que celui de la liqueur noire.

MBV (g/(m2.%HR)
2.0 = _

Effet liant '-.;'EISLIS vrac
1.5 4 " 446 120 126
10 { 0.86
0.5 - 0.23

0.0 1

B, B. B; By Bs
-05 1 Résidusde 030 %o
10 rafles de mais versus chénevottes e

FIGURE 5.14 — Diagramme 2 barres pour la valeur tampon hygrique (g/(m?.%HR)).

5.2.6 Synthese

Une mauvais cohésion entre les résidus de rafles de mais et les liants mélasse et PLA n’a pas permis
la fabrication de ces deux composites. La masse volumique apparente des composites développés
varie de 177 4 273 kg/m? pour les composites fabriqués avec des chénevottes, et varie de 457 a 557
kg/m3 pour ceux fabriqués avec des résidus de rafles de mais.

Leurs propriétés mécaniques sont suffisantes pour étre utilisés comme matériaux autoporteurs.

La conductivité thermique varie de 67.5 a 147.9 mW/(m.K) au point sec. Elle dépend principalement
de la masse volumique apparente, mais elle est aussi légérement influencée par le type de liant.
Ainsi, les composites a base de chénevottes ont une conductivité thermique inférieure a celle des
composites a base de résidus de rafles de mais. De plus, les composites a base de chénevottes
peuvent étre considérés comme isolants car ils ont une conductivité thermique trés proche de 65.0
mW/(m.K). En effet, il est tout a fait possible de diminuer la pression de compactage lors de leur
fabrication afin de diminuer leur masse volumique apparente et donc leur conductivité thermique.

Les composites sont tous d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2 g/ (m2.%HR)) sauf le com-
posite réalisé avec du PLA, qui n’est qu'un bon régulateur hygrique. Pour un méme liant, les
composites a base de résidus de rafles de mais ont une meilleure valeur MBV que les composites a
base de chenevottes. De plus, I'utilisation de la mélasse et du PLA diminue la valeur MBV car ces
liants bouchent les pores des agro-ressources.

5.3 Influence du type de granulats

Des composites sont fabriqués avec les cing types de granulats a disposition (chénevottes, anas
de lin, paille de colza, paille de blé et rafles de mais) afin d’en déterminer I'influence sur les
performances hygrothermiques et les propriétés mécaniques des composites développés. Deux
granulométries différentes (la plus petite et la plus grande sauf dans le cas des rafles de mais) sont
testées. Le liant utilisé est I'extrait issu des rafles de mais.
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5.3.1 Caractérisation des propriétés physiques

Le Tableau 5.6 donne les masses volumiques apparentes a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec),
la masse volumique du squelette ainsi que la porosité totale des différents composites fabriqués
a partir de différents granulats (chénevottes, anas de lin, paille de colza, paille de blé ou rafles de
mais) et collés uniquement avec de I'extrait de rafles de mais.

TABLEAU 5.6 — Masse volumique apparente a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), masse volumique du
squelette et porosité totale des composites : valeur moyenne et écart-type.

Composites 13 14 15 16 17 18 19 20 21

P23°C_s0%uR 2269 1703  199.6  203.3 2345 213.6 2547 2345  390.7
(kg/m?3) +57 +29 +1.6 +33 +44 +21 +52 +44 +09
023°C—sec 2102 158.1 186.1 1889 197.8 189.5 2346 2152  365.9
(kg/m?) +48 +28 +£12 +£31 +16 +17 +45 +39 +12
Os 1478.0 1111.0 14283 1506.9 1292.0 1211.4 1438.8 15357 1113.5
(kg/m?3) +10.7 +113 +374 +678 +59 +140 +7.4 +431 +25
Rtot 85.8% 85.8% 87.0% 87.5% 84.7% 84.4% 83.7% 86.0% 67.1%

Le composite fabriqué a partir des rafles de mais a la masse volumique la plus importante (366
kg/m?3 au point sec) alors que le composite fabriqué a partir des chénevottes G14 a la plus faible
(158 kg/m?3 au point sec). Les autres composites ont une masse volumique autour de 200 kg/m3
au point sec. Les composites formulés avec des anas de lin ou de la paille de colza ont une masse
volumique légérement inférieure a 200 kg/m? au point sec alors que ceux formulés avec des fines
de chanvre ou de la paille de blé ont une masse volumique légerement supérieure a cette valeur.

Les composites fabriqués ont une masse volumique du squelette variant de 1111.0 (composite a
base de chénevottes G14) a 1535.7 kg/ m3 (composite a base de paille de blé G12).

Les composites fabriqués a partir de chénevottes, de fines de chanvre, d’anas de lin, de paille de
colza et de paille de blé ont des porosités totales trés proches puisqu’elles varient de 83.7 % a
87.5 % alors que le composite avec des rafles de mais a une porosité totale plus faible que les autres
composites. En effet, il a une porosité totale de 67.1 %.

5.3.2 Morphologie de surface

La Figure 5.15 présente des micrographies MEB a I'interface granulats - liant. Pour tous les com-
posites, 'analyse MEB montre un dépoét sous forme de grains du liant (extrait de rafles de mais)
sur les différents granulats (chénevottes, anas de lin, paille de colza, paille de blé et rafles de mais).
Les grains de liant sont parfois agglomérés les uns aux autres (de 10 a 100 um) sur la surface des
composites. Un film de liant enrobe également les granulats avec une texture différente en fonction
du granulat : un film lisse plus ou moins fin comportant quelques fissures pour les chénevottes et
un film plus ou moins rugueux pour les autres. Sur la micrographie MEB 5.15.e de la surface d'un
composite fabriqué avec des anas de lin, une structure cristalline faite d'une multitude de spheres
blanches parfaitement ordonnées (non identifiée en I'absence d’analyse chimique) est également
visible (probablement dii a une réaction avec le silicate de sodium).

5.3.3 Caractérisation mécanique
Les composites présentent un comportement mécanique de type compactant sauf le composite

fabriqué avec des rafles de mais. Ainsi, la performance mécanique est donnée par la résistance a la
compression obtenue pour une déformation longitudinale € = 10 % pour tous les composites sauf
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FIGURE 5.15 — Micrographies MEB de l'interface granulats - liant : (a), (b) et (c) composites
cheénevottes-extrait de rafles de mais, (d), (e) et (f) composites anas de lin-extrait de rafles de mais, (g), (h) et
(i) composites paille de colza-extrait de rafles de mais, (j), (k) et (1) composites paille de blé-extrait de rafles

de mais ainsi que (m), (n) et (0) composite rafles de mais-extrait de rafles de mais.
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pour celui formulé avec des rafles de mais. Pour ce dernier, la performance mécanique est donnée
par la contrainte maximale 0,. Les propriétés mécaniques des composites sont présentées dans le
Tableau 5.7 et sur la Figure 5.16.

TABLEAU 5.7 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale des composites développés.

Composites 13 14 15 16 17 18 19 20 21
paxc_soxur 2153 1664 208.8  200.1 2247 198.8 260.8 2382 4124
(kg/m?) +29 +15 +13 +17 +26 +64 =+16 +20 +6.6
0 10% 2663 200.8 178.8 1893 2442 1775 2164 1688 -
(kPa) +142 +59 +100 +11.2 +71 +93 104 =+12 -
Om - - - - - - - - 173.9
(kPa) - - - - - - - - £591
€m (%) - - - - - - - - 7.84
€h=gm (%) 024 024 034 033 029 033 036 042 044

Larésistance a la compression pour une déformation longitudinale € = 10 % varie de 169 (composite
fabriqué avec des pailles de blé G12, n°20) a 266 kPa (composite fabriqué avec des fines de chanvre
et des chénevottes G8, n°13). Globalement, les composites fabriqués avec les granulats de petites
granulométries ont une meilleure résistance a la compression (environ plus 30 %) sauf dans le cas
des anas de lin (composites n°15 et 16). Ainsi, la cohésion entre les granulats et le liant est bonne.
Cependant, les rafles de mais ont une faible cohésion avec les extraits de rafles car la contrainte de
compression maximale est de 173 kPa pour une déformation équivalent a 7.8 % (composite n°21).

O10% OU Oy (kPa)

300 ® N°13 : Cheénevottes G8 et fines avec ES de RM
275 ® N°14 : Chénevottes G14 avec ES de RM
sih 4 % * N°15 : Anas de lin G8 avec ES de RM
i * N°16 : Anas de lin G14 avec ES de RM
225 A1 i ® N°17 : Paille de colza G7 avec ES de RM
200 1 ) 1 ® N°18 : Paille de colza G14 avec ES de RM
j‘% N°19 : Paille de blé G7 avec ES de RM
175 1 i '% 4 N°20 : Paille de blé G12 avec ES de RM
150 * N°21 : Rafles de mais avec ES de RM

100 150 200 250 300 350 400 450
Masse volumique apparente (kg/m?)

FIGURE 5.16 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale versus masse volumique apparente
des composites a (23°C; 50 %HR) (ES de RM : Extrait de rafles de mais).

La résistance a la compression pour une déformation longitudinale de 10 % est supérieure a
168 kPa pour tous les composites. Pour une contrainte correspondant a 3 metres de hauteur, les
déformations obtenues (€j,-3,,) sont inférieures a 0.42 %. Ainsi, les propriétés mécaniques sont
suffisantes pour une application en tant que panneaux isolants.

5.3.4 Caractérisation thermique

Le Tableau 5.8 rassemble la valeur moyenne, I'écart-type et le coefficient de variation de la conducti-
vité thermique des composites étudiés. La Figure 5.17 permet de visualiser la conductivité moyenne
en fonction de la masse volumique apparente des différents composites.

Les conductivités thermiques des composites développés sont comprises entre 66.1 (composite
avec des chenevottes G14, n°14) et 110.3 mW/(m.K) a I’état sec (composite avec des rafles de mais,
n°21). Les autres composites ont une conductivité thermique d’environ 72 mW/(m.K) excepté les
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TABLEAU 5.8 — Conductivité thermique des composites en fonction de leur masse volumique apparente a
(23°C; 50%HR) et a (23°C; point sec).

Composites 13 14 15 16 17 18 19 20 21

PazC_so%ir 2249 169.9 1982 202.7 2125 2027 250.8 230.8 387.3
(kg/m3) +54 +28 +£19 +£34 +18 +26 +49 +39 +1.2
Aogec_sownr 854 749 782 810 824 777 1020 1107 1263
(MW/(mK)) +20 +22 +14 +22 +27 +34 +26 +36 =+59

P23°C—sec 2102 158.1 186.1 1889 197.8 189.5 2346 2152 365.9
(kg/m?) +48 +28 +12 +31 +16 +17 +45 +39 =+1.2
[E——— 762 661 714 713 738 675 883 982 1103

(mW/(mK) +11 +15 +£18 +15 +1.7 +£17 +22 +£29 +2.0

deux composites fabriqués avec de la paille de blé (n°19 et 20) qui ont une conductivité thermique
d’environ 93.3 mW/(m.K).

® N°13 : Chénevottes G8 et fines avec ES de RM ® N°14 : Chenevottes G14 avec ES de RM
* N°15 : Anas de lin G8 avec ES de RM +N°®16 : Anas de lin G14 avec ES de RM
® N°17 : Paille de colza G7 avec ES de RM ® N°18 : Paille de colza G14 avec ES de RM
N°19 : Paille de blé G7 avec ES de RM 4 N°20 : Paille de blé G12 avec ES de RM
* N°21 : Rafles de mais avec ES de RM
A (mW/(m.K)) A (mW/(m.K))
140 140
130 A 130 4  Azsecs0%nr =0.2467 payec 505 vr + 30.238 ”%
R? =0.9917 P
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FIGURE 5.17 — Conductivité thermique des composites et des granulats versus leur masse volumique
apparente a : (a) (23°C; point sec) et (b) (23°C; 50 %HR) (ES de RM : Extrait de rafles de mais).

Comme montré sur la Figure 5.17.a, la conductivité thermique des composites augmente linéaire-
ment avec la masse volumique apparente (courbes jaune). Par contre, les composites fabriqués
avec de la paille de blé (n°19 et 20), ne sont pas compris dans cette droite de régression. En effet,
le composite n°19 (paille de blé G7) qui a une masse volumique plus importante (234.6 kg/m3 au
point sec) a une conductivité thermique (88.3 mW/(m.K) au point sec) plus faible que le composite
n°20 (paille de blé G12) qui a pourtant une masse volumique plus faible (215.2 kg/m?3 au point sec
pour un A de 98.2 mW/(m.K) au point sec). De plus, si ces deux composites ne sont pas inclus dans
la régression linéaire, le coefficient de corrélation passe de 0.7697 (courbe rouge) a 0.9866 (courbe
jaune). Ce dernier coefficient de corrélation est tres proche de 1. Cette différence peut s’expliquer
par 'anisotropie des composites qui est beaucoup plus marquée dans le cas de la paille a cause
des longueurs plus importantes de cette derniére par rapport aux autres granulats (5.18). Ceci peut
induire des ponts thermiques entre les particules ou une orientation des particules accentuée.

La pente de la droite de régression pour les composites (courbe jaune) est plus importante que
la pente de la droite de régression pour les granulats (courbe verte, VIEL et al [2018]). Ainsi, la
conductivité thermique augmente plus rapidement avec la masse volumique apparente dans le cas
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FIGURE 5.18 — Photos des composites (a) n°19 et (b) n°20, fabriqués avec de la paille de blé et de 'extrait de
rafles de mais.

des composites comme dans la partie précédente.

Comme le montre la Figure 5.17.b, la conductivité thermique des composites est plus élevée a (23°C;
50 %HR) qu’a (23°C; point sec). Les droites des régressions linéaires de la conductivité thermique
par rapport a la masse volumique apparente a 1'état sec et a 23°C et 50 %HR sont quasiment
paralleles.

Par contre, la conductivité thermique des agro-ressources et des composites fabriqués a partir de
ces différentes agro-ressources, n’évolue pas dans le méme ordre. En effet, les classements observés
sont les suivants :

m Dans le cas du vrac : Paille de blé - Paille de colza - Chénevottes - Anas de lin - Rafles de mais;

= Dans le cas des composites : Chénevottes - Paille de colza - Anas de lin - Paille de blé - Rafles
de mais.
Cette différence de classement s’explique principalement par la différence de géométrie des parti-
cules (longueur, largeur et élongation - section 3.4.1 de la page 71 du chapitre 3). La présence du
liant et la mise en ceuvre par compactage induisent des empilements granulaires différents et donc
une porosité intra-particulaire différente.

5.3.5 Caractérisation hygrique

Le Tableau 5.9 et la Figure 5.19 récapitulent les valeurs MBV obtenues en absorption, en désorption
ainsi qu’en moyenne.

TABLEAU 5.9 — Capacité Tampon Hygrique en absorption, en désorption et en moyenne des composites :
valeur moyenne et écart-type.

Composites 13 14 15 16 17 18 19 20 21
MBV 5. 2.61 2.35 2.17 2.94 2.24 2.17 2.30 241 4.39
g/(mz.%HR) +0.13 +0.04 +009 £009 +£0.15 +0.06 +0.03 +0.13 +£0.25
MBV 4. 2.81 2.48 2.33 3.14 2.39 2.35 2.51 2.64 4.63
g/(m?>%HR) +0.15 +0.04 +0.09 +0.10 +0.14 +0.05 +0.03 +0.11 +0.23
MBV 5. 2.71 2.42 2.25 3.04 2.31 2.26 241 2.52 4.51

g/(m> .%HR) +0.14 +0.04 +0.09 +0.09 +0.14 +0.05 +0.02 =012 +0.24

La plage de la valeur MBV moyenne va de 2.25 a 4.51 g/(m?.%HR). Selon la classification Nord-
test (RODE et al [2005]), tous les composites sont d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2
g/(m2.%HR)).
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Le composite fabriqué avec des rafles de mais possede les meilleures propriétés hygriques (n°21,
4.51 g/(m?.%HR) tandis que le composite fabriqués avec des anas de lin G8 posséde les moins
bonnes (n°15,2.25 g/ (m2.%HR). Les autres composites ont une valeur MBV d’environ 2.43 g/ (m2.%HR
excepté le composite fabriqué avec des anas de lin G14 (n°16) qui a une valeur MBV légérement
supérieure de 3.04 g/ (m?.%HR.

Comme dans le cas de la conductivité thermique, la valeur MBV des agro-ressources et des com-
posites fabriqués a partir de ces différentes agro-ressources, n’évolue pas dans le méme ordre. En
effet, le classement observé dans le cas des agro-ressources était le suivant : paille de blé (1.92
g/(m2.%HR)), chenevottes, paille de colza, anas de lin et rafles de mais (3.11 g/(m2.%HR)). Bien
que les chénevottes, la paille de colza et les anas de lin ont quasiment la méme valeur MBV qui est
d’environ 2.23 g/(m2.%HR). Les composites fabriqués présentent des valeurs MBV beaucoup plus
disparates d'une agro-ressource a 'autre et d'une granulométrie a 'autre, essentiellement dues
ala géométrie initiale des granulats (longueur, largeur et élongation) qui induit un empilement
granulaire caractéristique.

MBV (g/(m*.%HR)

5.00 ® N°13 : Chénevaites G8 et fines avec ES de RM

% * N°14 : Chénevottes G14 avec ES de RM

+ N°15 : Anas de lin G8 avec ES de RM

+ N°16 : Anas de lin G14 avec ES de RM

® N°17 : Paille de colza G7 avec ES de RM

& ® N°18 : Paille de colza G14 avec ES de RM

N®19 : Paille de blé G7 avec ES de RM

"] I . % [P 4 N°20 : Paille de blé G12 avec ES deRM

200 * N°21 : Rafles de mais avec ES de RM
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Masse volumique apparente (kg/m?3)
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FIGURE 5.19 — Valeur MBV (g/ (m?.%HR)) moyenne des composites fabriqués versus leur masse volumique
apparente (ES de RM : Extrait de rafles de mais).

5.3.6 Synthese

Les composites développés dans cette partie de chapitre, ont été fabriqués a partir de différents
granulats (chénevottes, anas de lin, paille de colza, paille de blé et rafles de mais) collés avec de
'extrait de rafles de mais.

L'analyse MEB de l'interface liant - granulat, a montré que le liant se dépose sous forme d’une
matiere grenue sur les différents granulats.

La masse volumique apparente de ces composites varie de 158 a 366 kg/m3 au point sec. Leurs
propriétés mécaniques sont suffisantes pour une utilisation comme matériaux autoporteurs. Leur
conductivité thermique varie de 66.1 a 110.3 mW/(m.K) au point sec. Les composites sont tous
d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2 g/(m?.%HR)) puisque la valeur moyenne du MBV
varie de 2.252a4.51 g/ (m2.%HR). Le composite qui a la plus faible conductivité thermique (n°14,
chenevottes G14) est aussi celui qui a la plus faible valeur MBV. Le composite qui a la plus forte
valeur MBV (n°21, rafles de mais) est aussi le composite qui a la plus forte conductivité thermique.

La géométrie des particules (longueur, largeur et élongation) induit un empilement granulaire et
donc une porosité intra-particulaire spécifique a une granulométrie d'une agro-ressource donnée.
Cela va influencer les propriétés mécaniques et hygrothermiques des composites.
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5.4 Influence dela granulométrie des granulats

Plusieurs granulométries de chenevottes sont testées afin de vérifier s’il est intéressant de valoriser
les fines de chanvre ainsi que de calibrer les chénevottes pour la fabrication de panneaux isolants.
Le liant utilisé est I'extrait issu des rafles de mais.

5.4.1 Caractérisation des propriétés physiques

Le Tableau 5.10 donne les masses volumiques apparentes a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), la
masse volumique du squelette ainsi que la porosité totale des différents composites fabriqués a
partir de différentes granulométries de particules de chanvre (fines et/ou chenevottes) et collées
uniquement avec de I'extrait de rafles de mais.

TABLEAU 5.10 — Masse volumique apparente a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), masse volumique du
squelette et porosité totale des composites : valeur moyenne et écart-type.

Composites 22 13 1 14

Granulométrie des chénevottes Fines G8etFines Bio'fibat Gl4

023°C-50%HR 334.6 226.9 177.7 170.3
(kg/m?) +2.8 +5.7 +2.4 +2.9
023°C—sec 313.4 210.2 167.0 158.1
(kg/m3) +25 +4.8 +2.1 +2.8
0s 1611.1 1478.0 13309  1111.0
(kg/m3) +6.1 +10.7 +73  +113
Ntot 80.5% 85.8% 87.5%  85.8%

La masse volumique apparente des composites augmente avec la diminution de la granulométrie
des particules de chanvre, comme dans le cas du vrac. En effet, le composite fabriqué avec des fines
de chanvre a la plus haute masse volumique qui est de 313 kg/m3 au point sec alors que celui qui
est fabriqué avec des chénevottes G14 (plus grosse granulométrie) a la plus petite masse volumique
(158 kg/m?3 au point sec).

Comme pour la masse volumique apparente et le vrac, la masse volumique du squelette augmente
lorsque la granulométrie des particules de chanvre diminue. En effet, les composites fabriqués ont
une masse volumique du squelette variant de 1111.0 (composite n°14 a base de chénevottes G14) a
1611.1 kg/ m3 (composite n°22 a base de fines de chanvre).

Le composite fabriqué a partir de fines de chanvre a une porosité totale de 80.5 % alors que les
composites fabriqués avec des chénevottes ont une porosité totale d’environ 86.4 %. Pourtant, la
porosité totale des particules de chanvre lorsqu’elles sont en vrac, est d’environ 92.0 %. Cela signifie
que la porosité intra-particulaire est réduite lorsque 1'on passe des granulats aux composites, de
facon d’autant plus marquée sur le composite fabriqué avec des fines de chanvre.

5.4.2 Caractérisation mécanique

Les composites développés présentent un comportement mécanique de type compactant. Ainsi, la
performance mécanique est donnée par la résistance a la compression obtenue pour la déformation
longitudinale € = 10 %. Le Tableau 5.11 et La Figure 5.20 présentent les propriétés mécaniques
obtenus par les composites.

Globalement, les composites fabriqués avec des particules de chanvre ont une résistance a la
compression a 10 % de déformation d’environ 266 kPa (droite en pointillé rouge sur la Figure 5.20)
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TABLEAU 5.11 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale des composites développés.

Composites 22 13 1 14

P23°C-50%HR 340.7 215.3 184.16 166.4
(kg/m3) £17 +29 +41 15
010% 273.4 2663  259.7 200.8
(kPa) +37 +142 +£342 +£59
€p=3m (%) 0.33 0.24 0.20 0.24

excepté pour le composite formulé avec des chénevottes G14. En effet, ce dernier a une résistance a
la compression a 10 % de déformation de 200 kPa. Cette moins bonne résistance est probablement
dii a une plus faible masse volumique apparente des composites ainsi qu’a la granulométrie plus
importante des chénevottes.
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300 1 o
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150 A ® N°1 : Chénevottes Bio'fibat
100 A
50 4 ® N°14 : Chénevoites G14
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FIGURE 5.20 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale versus masse volumique apparente
des composites a (23°C; 50 %HR).

De plus, les composites développés présentent une faible déformation lorsque €3,-3,, (> 0.33 %).
Ainsi, les échantillons sont considérés comme auto-porteur.

5.4.3 Caractérisation thermique

Le Tableau 5.12 rassemble la valeur moyenne, 1'écart-type et le coefficient de variation de la
conductivité thermique des composites étudiés. La Figure 5.21 permet de visualiser la conductivité
moyenne en fonction de la masse volumique apparente des différents composites.

TABLEAU 5.12 — Conductivité thermique des composites en fonction de leur masse volumique apparente a
(23°C; 50%HR) et a (23°C; point sec).

Composites 22 13 1 14

P2zc_sowHr  330.3 2249 1764 169.9
(kg/m?) +27 454 +21 +28
Aosec_sowur 1015 854 785 749
MmW/(mK)) +10 +20 +13 +22

P23°Csec 313.4 2102 167.0 158.1
(kg/m3) £25 +48 +21 +28
A23°C—sec 888 762 708 66.1

(mW/(mK) +14 +11 £09 15

Les conductivités thermiques des composites fabriqués a partir de chanvre, sont comprises entre
66.1 et 88.8 mW/(m.K) al’état sec et entre 74.9 et 101.5 mW/(m.K) a 23°C et 50 %HR.
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FIGURE 5.21 — Conductivité thermique des composites et des granulats versus leur masse volumique
apparente a : (a) (23°C; point sec) et (b) (23°C; 50 %HR).

Comme montré sur les Figures 5.21.a et 5.21.b, la conductivité thermique des composites augmente
linéairement avec la masse volumique apparente qui diminue avec la granulométrie des particules
de chanvre. Le coefficient de corrélation de la courbe d’ajustement est tres proche de 1. Les droites
de régression des composites (courbes jaune et orange) sont quasiment paralleles a la droite
de régression des granulats (courbe verte, VIEL et al [2018]). Limpact de la granulométrie des
particules de chanvre sur la conductivité thermique des composites est différent de celui constaté
pour les liants ou les agro-ressources. Pourtant, I'augmentation de la granulométrie des particules
de chanvre va induire une diminution de la masse volumique apparente des composites fabriqués.
Or, la conductivité thermique des composites développés avec les différentes granulométries de
particules de chanvre présente une pente plus faible que dans les autres cas vus précédemment
(influences du liant et des granulats). Cela signifie que I'anisotropie des composites va augmenter
avec la granulométrie des particules de chanvre (Figure 5.22).

Augmentation de I'anisotropie des composites

FIGURE 5.22 — Photos des composites (a) n°22, (b) n°13, (c) n°1 et (d) n°14, fabriqués avec différentes
granulométries de particules de chanvre et de I'extrait de rafles de mais.

De plus, cette différence est également due a la faible variation de la conductivité thermique
des particules de chanvre en fonction de leur granulométrie. En effet, cette derniere est de 54.2
mW/(m.K) avec une variation de + 2.20 % alors que la masse volumique apparente du vrac varie de
87.9 2 133.21 kg/m3 au point sec.
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5.4.4 Caractérisation hygrique

Le Tableau 5.13 et la Figure 5.23 récapitulent les valeurs MBV obtenues en absorption, en désorption

ainsi qu’en moyenne.

TABLEAU 5.13 — Capacité Tampon Hygrique en absorption, en désorption et en moyenne des composites :
valeur moyenne et écart-type.

Composites 22 13 1 14
MBVgs. 329 261 3.05 235
g/(m?>%HR) +0.12 +0.13 +0.11 +0.04
MBVgs  3.50 281  3.19 248
g/(m?>%HR) +0.13 +0.15 +0.10 +0.04
MBVjoy. 340 271 312 242
g/(m?>%HR) +0.12 +0.14 +0.09 +0.04

La plage de la valeur MBV moyenne va de 2.42 2 3.40 g/ (m?.%HR). Selon la classification Nord-
test (RODE et al [2005]), tous les composites sont d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2
g/ (m?.%HR)). La valeur MBV des composites n°22, 13 et 14 augmente linéairement avec la masse
volumique. Le composite n°22 (fines de chanvre) a la valeur MBV la plus importante tandis que le
composite n°14 (chenevottes G14) a la valeur MBV la plus faible. Le composite n°1 qui est fabriqué
avec du chanvre commercial Bio’fibat n’est pas inclus dans la droite de régression linéaire. En
effet, sa valeur MBV est beaucoup plus importante que celles des autres composites vis a vis de sa
masse volumique apparente. Cette valeur MBV plus importante est peut-étre due a la répartition
granulométrique des chenevottes commerciales qui est plus distribuée que celle des autres compo-
sites. Ce mélange de chénevottes possede certainement une surface spécifique plus grande, ce qui
induit une plus grande capacité de sorption. Des mesures de la surface spécifique ainsi que de la
perméabilité a la vapeur permettrait de vérifier cette hypothese. La répartition granulométrique
des granulats a un effet sur la régulation hygrique des matériaux finaux.

MBYV (g/(m*.%HR)
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;.{_1 y =0.006x + 1.3726
2.50 m_,--"—’ R*=0.9973 ® N°14 : Chénevottes G14
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FIGURE 5.23 — Valeur MBV (g/ (m?.%HR)) moyenne des composites fabriqués versus leur masse volumique
apparente.

5.4.5 Synthese

Les composites développés dans cette partie de chapitre, ont été fabriqués a partir de différentes
granulométries de particules de chanvre (fines et cheénevottes) et collées avec de I'extrait de rafles
de mais (méme proportion de liant).

La masse volumique apparente de ces composites varie de 158 a 313 kg/m® au point sec. Les
composites testés ont des propriétés mécaniques similaires jusqu’a atteindre une masse volumique
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seuil en dessous de laquelle les propriétés se dégradent. Toutefois, les propriétés mécaniques de
tous les composites étudiés sont suffisantes pour qu'’ils soient considérés autoporteurs.

Leur conductivité thermique évolue linéairement de 66.1 a 88.8 mW/(m.K) au point sec en fonction
de la masse volumique apparente. Elle augmente également plus lentement que lors de la modifi-
cation du liant ou de 'agro-ressource. Cela étant principalement di a I’anisotropie du composite
qui augmente avec la granulométrie des particules.

Les composites sont tous d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2 g/ (m2.%HR)) puisque la
valeur moyenne du MBV varie de 2.42 4 3.40 g/ (m?.%HR). La valeur MBV augmente linéairement
en fonction de la masse volumique apparente des composites excepté dans le cas de 'utilisation
des chénevottes commerciales. En effet, sa valeur MBV est beaucoup plus importante que celles
des autres composites vis a vis de sa masse volumique apparente. La répartition granulométrique
plus distribuée de ces chénevottes permet certainement d’augmenter la surface spécifique du
matériau et donc sa capacité de sorption. Des mesures supplémentaires de surface spécifique et de
perméabilité a la vapeur sont donc nécessaires afin de conforter cette hypothese.

Comme vu précédemment, le composite qui a la plus faible conductivité thermique est aussi celui
qui a la plus faible valeur MBV et inversement.

5.5 Influence d’'un traitement basique sur les granulats

Trois résidus d’agro-ressources (rafles de mais, paille de colza et fines de lin) issus des extractions
alcalines servant a la fabrication des liants, sont utilisés comme granulats avec ou sans liant pour la
fabrication de composites. Ces derniers sont comparés aux composites fabriqués avec la méme
agro-ressource afin de déterminer I'impact du traitement sur les performances hygrothermiques et
les propriétés mécaniques des composites développés.

5.5.1 Caractérisation des propriétés physiques

Le Tableau 5.14 donne les masses volumiques apparentes a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), la
masse volumique du squelette ainsi que la porosité totale des différents composites fabriqués a
partir de granulats traités ou non (rafles de mais, paille de colza ou fines de lin) et collées avec ou
sans extraits issus des agro-ressources (rafles de mais ou fines de lin).

TABLEAU 5.14 — Masse volumique apparente a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), masse volumique du
squelette et porosité totale des composites : valeur moyenne et écart-type.

Composites 21 7 8 18 23 24 25 26
p23:c_sonur  390.7 5199 5569 213.63 2449 3709 3813 4345
(kg/m?) +09 +98 +£97 +21 +£204 +37 +£39 +51
P23°C—sec 3659 4814 5150 1895 2221 3454 3545 398.6
(kg/m?) +12 +86 +79 +17 +183 +35 +35 +45
0s 11135 1249.8 12867 12114 15489 1329.6 1499.2 16742
(kg/m?) +25 +14 +98 +140 +93 +155 +247 +177
e 67.1% 61.5% 60.0% 84.4% 85.7% 73.3% 73.4% 79.4%

La masse volumique apparente des composites varie de 189 (composite a base de paille de colza)
a 515 kg/m3 (composite a base de résidu de rafles de mais) au point sec. Dans le cas des rafles
de mais, la masse volumique apparente des composites augmente en moyenne de 36 % suite au
traitement alcalin subit par I’agro-ressources. Alors que pour la paille de colza et les fines de lin, la
masse volumique apparente augmente en moyenne de 15.5 % suite au traitement alcalin.
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La masse volumique du squelette varie de 1113.5 (composites a base de rafles de mais) a 1674.2
kg/m?3 (composite a base de résidus de fines de lin). Dans le cas de la paille de colza, la masse
volumique du squelette des composites augmente en moyenne de 28 % suite au traitement alcalin
subit par I'agro-ressources. Alors que pour les rafles de mais et les fines de lin, la masse volumique
du squelette augmente en moyenne de 16 % suite au traitement alcalin.

Les composites fabriqués a partir de rafles de mais ou des résidus de rafles ont une porosité totale
autour de 62.9 %. Ceux formulés avec des paille de colza ou des résidus de paille ont une porosité
totale d’environ 85.0 %. Alors que les composites faits a partir de fines de lin ou des résidus de fines
ont une porosité totale d’a peu pres 75.4 %.

Globalement, le traitement alcalin augmente les masses volumiques apparente ainsi que celle du
squelette des composites fabriqués avec les trois agro-ressources traitées. Cela est dii au traitement
alcalin qui augmente la masse volumique du squelette des agro-ressources. En effet, la masse
volumique du squelette des rafles de mais est de 1333.4 kg/m? alors qu’elle est de 1395.9 kg/m3
pour les résidus de rafles de mais. La masse volumique du squelette des rafles de mais a donc
augmenté de 4.7 % suite au traitement alcalin subit par 'agro-ressource. Cette augmentation est
due a I'élimination des solubles, de la lignine ainsi que de '’hémicellulose. En effet, ces substances
ont une masse volumique du squelette plus faible que celle de la cellulose. La masse volumique
du squelette de la cellulose est de 1559 kg/m? dans le cas de 'épicéa étudié par Ehrnrooth alors
que celle de la lignine est de 1397 kg/m? et celle de I'hémicellulose est de 1520 kg/m3 (EHRNROOTH
[1984]). Des valeurs similaires ont été trouvées par Youssefian et Rahbar, soit 1333 kg/m? pour la
lignine et 1520 kg/m?3 pour ’hémicellulose dans le cas du bambou (YOUSSEFIAN et RAHBAR [2015]).

Dans le cas de la paille de colza et des fines de lin, le traitement alcalin augmente 1égérement la
porosité totale des composites alors qu’elle diminue dans le cas des rafles de mais.

5.5.2 Morphologie de surface

La Figure 5.24 présente des micrographies MEB des composites a base de rafles de mais, de paille
de colza et de fines de lin traitées ou non.

Comme décrit dans la partie 5.3.2 de ce chapitre, le liant (I'extrait de rafles de mais) se dépose sous
forme d’'une matrice grenue sur les agro-ressources non traitées (Figures 5.24.a, 5.24.b et 5.24.c)
tandis que sur les agro-ressources traitées, les granulats sont collés les uns aux autres par un film
lisse (comme c’est le cas pour les résidus de rafles de mais) ou rugueux (comme c’est le cas des
résidus de paille de colza et de fines de lin). Dans le cas des résidus de rafles de mais, les composés
chimiques qui permettent d’assurer la bonne cohésion des granulats les uns aux autres (et qui sont
contenus dans I'extrait de rafles de mais) réagissent donc avec la surface des résidus. Dans le cas
des résidus de paille de colza et des fines de lin, les surfaces des granulats traités réagissent les unes
avec les autres.

5.5.3 Caractérisation mécanique

Les composites présentent un comportement mécanique de type compactant sauf le composite
fabriqué avec des rafles de mais. Ainsi, la performance mécanique est donnée par la résistance a
la compression obtenue pour une déformation longitudinale € = 10 % pour tous les composites
sauf pour celui formulé avec des rafles de mais. Pour ce dernier, la performance mécanique est
donnée par la résistance a la compression maximale. Le Tableau 5.15 et La Figure 5.25 présentent
les propriétés mécaniques obtenues par les composites.

La résistance a la compression pour une déformation longitudinale € = 10 % varie de 70 (composite
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Composites a base de rafles de mais | Composites a base de paille de colza Composites a base de fines de lin
traitées ou non traitée ou non traitées ou non
i b A

FIGURE 5.24 — Micrographies MEB des composites avec et sans traitement : (a) composite a base de rafles de
mais et d’extrait de rafles de mais, (b) composite a base de paille de colza et d’extrait de rafles de mais, (c)
composite a base de fines de lin et d’extrait de rafles de mais, (d) composite a base de résidus de rafles de

mais et d’extrait de rafles de mais (e) composite a base de résidus de paille de colza et (f) composite a base

de résidus de fines de lin.

fabriqué avec les résidus de paille de colza G14, n°23) a 696 kPa (composite fabriqué avec des
résidus de rafles de mais et de 'extrait de rafles de mais, n°7).

TABLEAU 5.15 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale des composites développés.

Composites 21 7 8 18 23 24 25 26
P23°c_so%HR 4124 5345 5268 198.8 238.8 3751 380.8 313.0
(kg/m3) +66 +35 +48 +64 +34 +34 +09 +7.8
T10% - 695.7 491.8 177.5 702 4948 544.3 108.6
(kPa) - +42.7 +£480 +93 +35 +192 +£17.7 +49
Om 173.9 - - - - - - -
(kPa) +59.1 - - - - - - -
€m (%) 7.84 - - - - - - :
€n=3m (%) 044 036 047 033 099 023 021 0.85

Dans le cas de l'utilisation de rafles de mais pour la fabrication de composites, le traitement
alcalin sur les granulats permet d’améliorer les propriétés mécaniques des composites. De plus, les
propriétés mécaniques sont également améliorées lorsque les résidus de rafles sont collés avec de
I'extrait de rafles de mais plutot qu’'avec de I'extrait de fines de lin.

Ratiarisoa et al (RATIARISOA et al [2016]) ont fait le méme constat lors de la fabrication de composites
avec des pailles de lavande traitées ou non. En effet, les composites formulés avec des pailles de
lavande ont une résistance a la compression a 10 % de déformation longitudinale de 70 kPa alors
qu’elle est de 220 kPa lorsque les pailles de lavande sont traitées.

En revanche, dans le cas de 'utilisation de paille de colza ou de fines de lin pour la fabrication
de composites, le traitement alcalin sur les granulats détériore les propriétés mécaniques des
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FIGURE 5.25 — Contrainte a 10 % de déformation ou contrainte maximale versus masse volumique apparente
des composites a (23°C; 50 %HR).

composites. Cette diminution de performances est principalement due a I’absence de liant dans les
composites n°23 et 26.

Par contre, les performances mécaniques des composites fabriqués avec des fines de lin non traitées
sont légerement améliorées lorsque le liant utilisé est de I'extrait de fines de lin plutét que de I'extrait
de rafles de mais.

Malgré cela, tous les composites développés dans cette partie ont des propriétés mécaniques
suffisantes pour une application en tant que panneaux isolants. En effet, (€j,-3,,) est inférieur a
0.47 %.

5.5.4 Caractérisation thermique

Le Tableau 5.16 rassemble la valeur moyenne, I'écart-type et le coefficient de variation de la
conductivité thermique des composites étudiés. La Figure 5.26 permet de visualiser la conductivité
moyenne en fonction de la masse volumique apparente des différents composites.

TABLEAU 5.16 — Conductivité thermique des composites en fonction de leur masse volumique apparente a
(23°C; 50%HR) et a (23°C; point sec).

Composites 21 7 8 18 23 24 25 26
P2zc-50%HR  387.3 513.0 547.5 202.7 240.9 363.1 373.4 4239
(kg/m3) +12 +87 +79 +26 £202 +£36 +£37 +47

A2zec—so%ur  126.3 1569 171.6 77.7 97.9 108.5 110.8 136.8
(MmW/(m.K)) +£59 +53 +45 +34 +23 £16 +£20 4.0

P23°C—sec 365.9 481.4 5150 1895 2221 3454 3545 3986
(kg/m?) £12 +86 +79 +17 +183 +35 +£35 +45
A23°C—sec 110.3 1403 1479 675 815 971 998 1184

(MmW/(m.K)) +20 +41 +£47 +17 +33 £11 +16 £25

Les conductivités thermiques des composites développés, a I’état sec, sont comprises entre 67.5
(composite avec de la paille de colza G14, n°18) et 147.9 mW/(m.K) (composite avec des résidus de
rafles de mais, n°8).

La conductivité thermique des composites augmente de 20 % lorsque la paille de colza ou les fines
de lin sont traitées et de 30 % lorsque ce sont les rafles de mais qui sont traitées. Cette observation
est logique puisque le traitement alcalin des agro-ressources a entrainé une augmentation de la
masse volumique des composites (comme vue dans la section 5.5.1 de ce chapitre).
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Ratiarisoa et al (RATIARISOA et al [2016]) ont fait le méme constat lors de la fabrication de composites
avec des pailles de lavande traitées ou non. En effet, les composites formulés avec des pailles de
lavande ont une conductivité thermique de 142 mW/(m.K) alors qu’elle est de 162 mW/(m.K)
lorsque les pailles de lavande sont traitées.

* N°21 : Rafles de mais (RM) avec ES de RM * N°7 : Résidus de RM avec ES de RM
* N°8 : Résidus de RM avec ES de FL ® N°18 : Paille de colza G14 avec ES de RM
B N23 : Résidus de paille de colza G14 * N°24 : Fines de lin (FL) avec ES de RM
+ N°25 : FL avec ES de RM * N°26 : Résidus de FL
A (mMW/(m.K)) A (MW/(m.K))
175 4 175 4 R
Aazec s0m HR = 0-2_542 Pza-c,sov Hr +26.329 __ -
150 1 & 150 R=0.9458 e
2] »°
125 8 125 3
b3 -7 R
100 F 100 A HEH -~
|_.4 22 - - L - 2
] T ] E
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901 =77 Agcsns = 0128 Payec gec + 40193 801
25 | R? = 0.9891 25 -
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FIGURE 5.26 — La conductivité thermique des composites et des granulats versus leur masse volumique
apparente a : (a) (23°C; point sec) et (b) (23°C; 50 %HR).

Comme montré sur la Figure 5.26.a, la conductivité thermique des composites augmente linéaire-
ment avec la masse volumique apparente. Le coefficient de corrélation de la courbe d’ajustement
est proche de 1. La pente de la droite de régression pour les composites (courbe jaune) est plus
importante que la pente de la droite de régression pour les granulats (courbe verte, VIEL et al [2018]).
Ainsi, la conductivité thermique augmente plus rapidement avec la masse volumique apparente
dans le cas des composites.

Comme le montre la Figure 5.26.b, la conductivité thermique des composites est plus élevée a (23°C;
50 %HR) qu’a (23°C; point sec). Les droites de régression linéaire de la conductivité thermique par
rapport a la masse volumique apparente a I’état sec et a 23°C et 50 %HR sont presque paralleles.

5.5.5 Caractérisation hygrique

Le Tableau 5.17 et la Figure 5.27 récapitulent les valeurs MBV obtenues en absorption, en désorption
ainsi qu’en moyenne.

TABLEAU 5.17 — Capacité Tampon Hygrique en absorption, en désorption et en moyenne des composites :
valeur moyenne et écart-type.

Composites 21 7 8 18 23 24 25 26
MBV ;. 4.39 4.70 4.69 2.17 3.53 3.26 3.32 4.09
g/(mz.%HR) +0.25 +£0.07 +0.06 +£006 +042 +0.12 +0.03 =+0.04
MBV 4. 4.63 4.88 4.95 2.35 2.38 3.60 3.60 2.48
g/(m?>.%HR) +023 +0.10 +0.07 +0.05 +043 +0.14 +0.04 +0.06
MBV;;0y.. 4.51 4.79 4.82 2.26 3.64 3.39 3.46 4.26

g/(m?>.%HR) +024 +0.08 +006 +0.05 +043 +0.13 +0.04 +0.05

La plage de la valeur MBV moyenne va de 2.26 (composite fabriqué avec de la paille de colza

155



CHAPITRE 5. DEVELOPPEMENT ET CARACTERISATION DES COMPOSITES
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FIGURE 5.27 — Valeur MBV (g/ (m?.%HR)) moyenne des composites fabriqués versus leur masse volumique
apparente.

G14, n°18) 2 4.82 g/ (m?.%HR) (composite fabriqué avec des résidus de rafles de mais, n°8). Selon
la classification Nordtest (RODE et al [2005]), tous les composites sont d’excellents régulateurs
hygriques (MBV > 2 g/(m?.%HR)).

La valeur MBV des composites augmente de 6.7 % lorsque les rafles de mais sont traitées, de 24.5 %
lorsque ce sont les fines de lin et de 60.0 % lorsque ce sont les pailles de colza. Cette augmentation
de la performance hygrique vient certainement de 'augmentation de la surface spécifique des
granulats. Cette derniére est due a I'élimination d’une partie des composés chimiques (pectines,
hémicellulose, cellulose et lignine) présents dans les granulats.

Ratiarisoa et al (RATIARISOA et al [2016]) ont fait le méme constat lors de la fabrication de composites
avec des pailles de lavande traitées ou non. En effet, les composites formulés avec des pailles de
lavande ont une valeur MBV de 3.5 g/ (m?.%HR alors qu’elle est de 3.8 g/ (m?.%HR lorsque les pailles
de lavande sont traitées.

Maalouf et al (MAALOUF et al [2014]) ont également fait cette observation sur des composites
chanvre-amidon. En effet, les composites ont une valeur MBV de 2.4 g/ (m2.%HR lorsque les
cheénevottes ne sont pas traitées alors qu’elle est de 3.4 g/ (m?.%HR lorsque les chénevottes sont
traitées par alcalinisation (solution de soude a 1 %) puis par un agent de couplage silane).

5.5.6 Synthese

Dans une perspective de zéro déchet, les résidus de rafles de mais, de paille de colza et de fines
de lin qui restent apres I'extraction alcaline sont utilisés comme granulats dans cette étude. Ils
ont I'avantage d’avoir une surface exposée avec des sites réactionnels permettant d’amorcer une
polymérisation plus importante que dans le cas de granulats non traités. Leur cohésion avec le liant
est meilleure et donc les propriétés mécaniques des composites sont améliorées.

Cependant, les résidus de paille de colza et de fines de lin ont également I’avantage de se coller
les uns aux autres lors de leur séchage. Deux composites ont donc été fabriqués avec comme seul
constituants des résidus de paille de colza traités avec une solution de soude a 2.5 % dans un cas
et des résidus de fines de lin traités avec une solution de silicate de sodium a 5 % dans 'autre cas.
Les propriétés mécaniques de ces composites sont inférieures a celles obtenues par un composite
fabriqué avec un granulat non traité et collé avec un extrait issu d’agro-ressource.

Traiter les granulats avec une solution alcaline augmente la masse volumique des composites
fabriqués et donc la conductivité thermique.

En revanche, le traitement alcalin des agro-ressources améliore la valeur MBV des composites
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formulés puisqu’il entraine I’élimination de certains composés chimiques et donc 'augmentation
de la surface spécifique.

5.6 Influence de la pression de compactage

Six pressions de compactage différentes (15.6, 31.2, 62.5, 125, 250, 500 et 1000 kPa) sont appliquées
sur les composites fabriqués a partir de chénevottes commerciales avec de la liqueur noire afin
d’en évaluer I'effet sur les propriétés mécaniques et hygrothermiques des composites développés.

5.6.1 Caractérisation des propriétés physiques

Le Tableau 5.2 donne les masses volumiques apparentes a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), la
masse volumique du squelette ainsi que la porosité totale des différents composites fabriqués a
partir de chénevottes commerciales collées avec de la liqueur noire et compactés avec les différentes
pressions.

TABLEAU 5.18 — Masse volumique apparente a (23°C; 50 %HR) et a (23°C; point sec), masse volumique du
squelette et porosité totale des composites : valeur moyenne et écart-type.

Composites 27 28 3 29 30 31 32

P23°c-50%HR  265.9 229.4 191.4 171.6 155.0 144.4 135.8
(kg/m3) +13 +3.3 +0.9 +1.2 +2.38 +3.8 +3.7
P23°C—sec 2470 2137 180.7 160.3 144.9 135.3 127.6
(kg/m3) +1.6 +0.9 +3.1 +1.2 +2.7 +3.6 +3.7
Ps 1283.0 12699 1211.0 12829 1294.2 1325.2 1345.2
(kg/m3) +11.0 21 +7.2 +6.7 +54 +114 +464
Ntor 80.7% 83.2% 85.1% 87.5% 88.8% 89.8% 90.5%

Les composites développés ont une masse volumique apparente qui varie de 128 4 247 kg/m? et qui
dépend de la pression appliquée sur le composite lors de sa mise en forme (Figure 5.28). D’autre
part, la masse volumique apparente augmente de 7 % lorsque les composites passent du point sec
a (23°C; 50 %HR).

P23, sec (kg!m3]

uae ® N°27 : Compression a 1000 kPa
250 - o ® ® N°28 : Compression a 500 kPa
s ® N°3 : Compression a 250 kPa
e
200 A1 ® N°29 : Compression a 125 kPa
i =-0.0001 0 popec? + 0.2334 0 oeese + 128.61 | © N°30 : Compression 462.5 kPa

: il ‘R2=0.9954

1501 = : N°31 : Compression a31.2 kPa

o N°32 : Compression a 15.6 kPa
0 200 400 600 1000

0
Contrainte appliquée lors du processde fabrication : 0, ocess (kPa)

FIGURE 5.28 — Masse volumique apparente a (23°C; point sec) en fonction de la pression appliquée lors de la
mise en forme des composites.

Les composites développés ont des masses volumiques du squelette trés proches puisqu’elles
varient de 1210 a 1345 kg/m3. La moyenne de ces valeurs est de 1300 kg/m3 avec une variation de +
3.33 %. Les formulations des six composites développés dans cette partie sont toutes identiques, il
est donc logique de retrouver la méme masse volumique du squelette.
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Puisque la masse volumique du squelette est identique pour tous les composites, la porosité totale
des composites évolue linéairement avec leur masse volumique apparente au point sec et varie de
80.7 % a 90.5 %. La porosité totale évolue donc conformément a la relation entre ces 3 grandeurs
(Equation (2.8) ala page 35 du chapitre 2). La Figure 5.29 montre la porosité totale en fonction de la
masse volumique apparente a (23°C; point sec) des composites développés.

Niot (%)
100 .
® N°27 : Compression a 1000 kPa
® N°28 : Compression a 500 kPa
90 1 Fidtgy N, = -0.0822 Py soc + 100,72 & Mo g
L S ) Re = 09467 N°3 : Compression a 250 kPa
- i~ ® N°29 : Compression a 125 kPa
80 4 e * N°30 : Compression 462.5 kPa
N°31 : Compression a31.2 kPa
55 N°32 : Compression a 15.6 kPa
100 150 200 250 300

Masse volumique apparente (kg/m?)

FIGURE 5.29 — Porosité totale des composites fabriqués versus leur masse volumique apparente a (23°C;
point sec).

5.6.2 Caractérisation mécanique

Les composites développés présentent un comportement mécanique de type compactant. Ainsi, la
performance mécanique est donnée par la résistance a la compression obtenue pour la déformation
longitudinale € = 10 %. Le Tableau 5.19 et La Figure 5.30 présentent les propriétés mécaniques
obtenues par les composites.

TABLEAU 5.19 — Contrainte a 10 % de déformation des composites développés.

Composites 27 28 3 29 30 31 32
P23°C-50%HR 270.8 221.8 203.2 169.1 150.6 1449 134.7
(kg/mg) +16.7 +38 +1.1 +14 +04 +12 +£3.0
010% 802.7 613.3 230.1 194.8 105.7 87.7 54.6
(kPa) +131.2 +78 +£65 +£129 +£62 +01 =+10.8
€p=3m (%) 0.09 0.09 0.22 0.19 0.24  0.38 0.50

Pour chaque formulation, les valeurs expérimentales sont trés proches les unes des autres excepté
dans le cas du composite n°27 a cause d’'une variation importante des masses volumiques ap-
parentes. Pour tous les autres composites, le coefficient de variation est inférieur a 5 % entre les
trois échantillons. La résistance a la compression varie entre 55 et 803 kPa. Le composite n°27 a la
résistance a la compression la plus élevée et le composite n°32, la plus faible. Comme le montre la
Figure 5.30, la résistance a la compression évolue linéairement avec la masse volumique apparente.

Balc¢itnas et al (BALCIUNAS et al [2016]) ont également fait cette observation sur des composites
chanvre-saprobel. En effet, les composites ont une résistance a la compression (cassés avant mesure
22080 kPa) qui augmente avec la masse volumique apparente des composites (157 a 401 kg/m3).

De plus, tous les composites testés sont auto-porteurs puisque leur déformation est inférieure a
0.50 % pour €,=3;,-
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FIGURE 5.30 — Contrainte a 10 % de déformation des composites fabriqués versus leur masse volumique
apparente.

5.6.3 Caractérisation thermique

Le Tableau 5.20 rassemble la valeur moyenne, 1'écart-type et le coefficient de variation de la
conductivité thermique des composites étudiés. La Figure 5.31 permet de visualiser la conductivité
moyenne en fonction de la masse volumique apparente des différents composites.

TABLEAU 5.20 — Conductivité thermique des composites en fonction de leur masse volumique apparente a
(23°C; 50%HR) et a (23°C; point sec).

Composites 27 28 3 29 30 31 32

P23°c-50%HR ~ 2958.8 2254 190.4 170.1 153.7 143.3 134.6
(kg/m3) +16 +£34 +10 <+£11 27 +£39 =£34
A23zcc—so%ur  101.5  91.0 78.2 77.8 72.7 73.1 71.0
(mW/(mK)) +18 +£19 £33 +10 +1.0 £18 <+£1.1

P23°C—-sec 247.0 213.7 180.7 1603 144.9 1353 127.6
(kg/m3) +16 +£31 +09 <+£12 27 +£36 =£37
A23°C—sec 93.2 79.8 71.1 68.9 65.6 65.7 62.8

(mW/(mK)) +19 +28 +£15 +09 +£13 +£19 +1.1

La conductivité thermique des composites développés varie de 62.8 a 93.2 mW/(m.K) a (23°C; point
sec) etde 71.0 2 101.5 mW/(m.K) a (23°C; 50 %HR). Comme le montre la Figure 5.31, la conductivité
thermique augmente linéairement avec la masse volumique apparente et donc avec la pression
appliquée lors de la fabrication des composites. Le composite n°32 est considéré selon la norme NF
P75-101 (AFNOR [1983]) comme un isolant thermique puisque sa conductivité thermique est de
62.8 mW/(m.K).

Balc¢itinas et al (BALCIONAS et al [2016]) ont également fait cette observation sur des composites
chanvre-saprobel. En effet, les composites ont une conductivité thermique (de 53 a 73 mW/(m.K))
qui augmente avec la masse volumique apparente des composites (147 a 401 kg/m3).

5.6.4 Caractérisation hygrique
Le Tableau 5.21 et la Figure 5.32 récapitulent les valeurs MBV obtenues en absorption, en désorption
ainsi qu’en moyenne.

La plage de la valeur MBV moyenne va de 2.40 a 2.94 g/ (m?.%HR). Selon la classification Nord-
test (RODE et al [2005]), tous les composites sont d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2
g/(m?2.%HR)). La plus faible valeur MBV est atteinte par les 2 composites ayant les deux plus fortes
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FIGURE 5.31 — Conductivité thermique moyenne des composites fabriqués versus leur masse volumique
apparente a : (a) (23°C; point sec) et (b) (23°C; 50 %HR).

TABLEAU 5.21 — Capacité Tampon Hygrique en absorption, en désorption et en moyenne des composites :
valeur moyenne et écart-type.

Composites 27 28 3 29 30 31 32
MBV 5. 2.31 2.31 2.96 2.63 2.82 2.60 2.50
g/m?.%HR) +0.12 +0.01 +0.14 +0.07 +0.11 +0.09 +0.03
MBV g5 2.49 2.49 3.09 2.87 3.06 2.86 2.77
g/(m?>%HR) +0.10 +0.01 +0.14 +0.06 +0.11 +0.09 +0.02
MBV 0y. 2.40 2.40 3.03 2.75 2.94 2.73 2.63
g/(m?>%HR) +0.11 +0.01 *0.14 +0.06 +0.11 +0.09 =*0.02

pressions de compaction (500 et 1000 kPa) tandis que la plus haute valeur de MBV est atteinte par
le composite ayant été compacté a 62.5 kPa.

Le composite compacté a 250 kPa est écarté de 'interprétation de I'effet de la masse volumique sur
la valeur MBV. En effet, d'une part il est réalisé avec un batch différent de chenevottes. D’autre part,
il a été testé dans une campagne expérimentale différente, son histoire hygrique est donc différente
et peut impacter le résultat sur la valeur MBV.

La valeur MBV est fonction de la masse volumique du composite. En effet, la valeur MBV augmente
linéairement en fonction de la masse volumique apparente des composites jusqu’a environ 170
kg/m?3 ol1 1a valeur MBV semble présenter un optimum. A partir de cette masse volumique, elle
va diminuer au-dela de 200 kg/m? pour stagner a 2.40 g/(m?.%HR). Un tel comportement peut
s’expliquer par :

m Laugmentation de la surface développée par unité de volume avec la masse volumique qui

doit conduire a une augmentation de la valeur de MBV;

m La diminution de la perméabilité a la vapeur induite par une fermeture de la porosité inter
particulaire qui doit conduire a une diminution de la valeur de MBV.

La conjonction de ces deux parametres conduit a identifier un compactage optimum et donc
une masse volumique de composite optimale. Pour confirmer ces hypotheses, des mesures sup-
plémentaires pour déterminer la perméabilité a la vapeur ainsi que la surface spécifique sont
nécessaires.
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FIGURE 5.32 — Valeur MBV (g/ (m?.%HR)) moyenne des composites fabriqués versus leur masse volumique
apparente.

5.6.5 Synthese

Les composites développés dans cette partie de chapitre, ont été fabriqués a partir de chénevottes
commerciales collées avec de la liqueur noire et compactés avec différentes pressions.

La masse volumique apparente de ces composites varie de 128 a 347 kg/m? au point sec et est
fonction de la pression appliquée lors de leur fabrication. Quant a la porosité totale des composites,
elle est inversement proportionnelle a leur masse volumique apparente.

La conductivité thermique augmente linéairement de 62.8 2 93.2 mW/(m.K) au point sec en fonction
de la masse volumique apparente des composites.

Les composites fabriqués sont tous d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2 g/(m?.%HR))
puisque la valeur moyenne du MBV varie de 2.40 4 2.94 g/ (m?.%HR). La masse volumique apparente
des composites influe sur la valeur du MBV lorsque cette derniére est inférieure a 200 kg/m3 dans le
cas de composites chanvre-liqueur noire. En effet, la valeur MBV maximale est atteinte pour une
masse volumique de 170 kg/m3.

Le composite n°32, pour lequel la pression de compactage appliquée lors de sa fabrication était
la plus faible (15.6 kPa), est considéré comme un isolant par la norme NF P75-101 puisqu’il a une
conductivité thermique inférieure a 65.0 mW/(m.K) (62.8 mW/(m.K) au point sec). De plus, ce
composite est un excellent régulateur hygrique (sa valeur MBV est de 2.77 g/ (m2.%HR)) et posséde
des propriétés mécaniques suffisantes a son utilisation (auto-porteur).

5.7 Comparaison a des composites de la littérature et a des composites
de référence

5.7.1 Les composites de la littérature
Dans la littérature, quelques données sur des panneaux a base de granulats bio-sourcés sont
disponibles. Elles sont synthétisées dans les Tableaux 5.22 et 5.23.

Latif et al ont testé les performances hygrothermiques de panneaux en fibre de chanvre déja
commercialisés en Angleterre (LATIF et al [2014]).

Balcitinas et al ont fabriqué des panneaux a base de chénevottes et de sédiments riches en matiere
organique (Saprobel) avec différents taux de compaction ainsi que différentes granulométries de
chénevottes. Les composites ont été caractérisés d'un point de vue mécanique et thermique. La
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TABLEAU 5.22 — Récapitulatif des formulations des composites présents dans la littérature.

Réf. Granulats Liant Compression Référence
A Panneaux de fibres de chanvre commercialisés en UK LATIF et al [2014]
B Chenevottes Saprobel 60% du V; BALCIUNAS et al [2016]
C Chenevottes Saprobel 40% du V; BALCIUNAS et al [2016]
D Chénevottes Saprobel 20% du V; BALCIUNAS et al [2016]
E Chenevottes Amidon 0.25 MPa MAALOUF et al [2014]
F Chenevottes traitées Amidon 0.25 MPa MAALOUF et al [2014]
G Chenevottes Amidon 0.25 MPa BOURDOT et al [2017]
H Anas de lin Protéique sans EL HAJj et al [2012]
I Fibres de bambou Protéique 15 MPa NGUYEN et al [2017]
J Paille de lavande Pouzzolanique 0.6 MPa RATIARISOA et al [2016]
K Résidus de paille de lavande Pouzzolanique 0.6 MPa RATIARISOA et al [2016]

TABLEAU 5.23 — Récapitulatif des propriétés mécaniques et hygrothermiques des composites présents dans

la littérature.

Réf. Papp (kg/m?) oc (kPa) A (mW/(m.K)) MBYV (g/(m?.%HR)
A 39a60 - 38 a43 (23°C; point sec) 1.5a27
B 297 a 401 (point sec) 112022080 (e=10%) 66 a 73 (10°C; point sec) =
C 213 a 281 (point sec) 3602930 (e =10 %) 58 a 64 (10°C; point sec) -

D 157 a 167 (point sec) Cassés avant mesure 53 a 55 (10°C; point sec) -

E 170 - - 24

F 210 - - 3.4

G 126 a 143 (23°C; point sec) 570 a 630 (€ = 25%) 63 a 74 (23°C; point sec) 2.6a2.7
H 450 a 570 (point sec) 3100 a 5800 (e =10 %) 102 a 146 (point sec) -

I 311a538 (23°C; 57 %HR) 2700214200 (€=10%) 55a88(25°C;57 %HR) 1.723.9
J 577 (point sec) 70 (€ =10 %) 142 (point sec) 3.5

K 661 (point sec) 220 (=10 %) 162 (point sec) 3.8
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masse volumique des composites et la contrainte pour une déformation a 10 % augmentent avec
l'augmentation du taux de compaction du composite alors que la conductivité thermique diminue
(BALCIUNAS et al [2016]).

Des panneaux a base de chénevottes et d’amidon ont été fabriqués par Maalouf et al ainsi que par
Bourdot et al. Maalouf et al ont montré que traiter les chénevottes avec une solution de soude a 1 %
puis avec un agent de couplage silane permettait d’augmenter le MBV des composites (MAALOUF
et al [2014]). Tandis que Bourdot et al ont caractérisé le composite d'un point de vue hygrothermique
et mécanique (BOURDOT et al [2017]).

El Hajj et al ont mis en forme des panneaux a base d’anas de lin collés avec un liant protéique
sans compression. Globalement, les panneaux possédent d'importantes masses volumiques et
conductivités thermiques ainsi que de tres bonnes performances mécaniques (EL HaJj et al [2012]).

Nguyen et al ont produit des panneaux avec des fibres de bambou mélangées a un liant protéique.
Les panneaux possedent de bonnes résistances mécaniques ainsi que des propriétés hygrother-
miques intéressantes pour la fabrication d’isolant (NGUYEN et al [2017]).

Enfin, Ratiarisoa et al ont fabriqué des panneaux avec des pailles de lavandes ainsi que leurs
résidus issus de la distillation des huiles essentielles et un liant pouzzolanique. L'utilisation des
résidus augmente la masse volumique apparente et donc la conductivité thermique. Elle augmente
également la contrainte a la compression pour une déformation a 10 % ainsi que la valeur MBV
(RATIARISOA et al [2016]).

5.7.2 Les composites de référence

Cing autres panneaux sont également utilisés comme références.

Un de ces panneaux est fabriqué au sein du laboratoire a partir d'un liant issu d'un brevet (Ka1-
CHANG [2010]). Le liant est composé d’oxyde de magnésium (9.2 %) et de déchets de protéine de
soja (90.2 %) et est mélangé avec des chenevottes. Les composites contiennent 15 % de liant pour
85 % de granulats.

Deux autres panneaux sont fabriqués avec un liant qui est couramment utilisé dans I'industrie et
qui est issu du pétrole : le PVAC (polyacétate de vinyle, AXILAT HP 8510, Synthomer). Un panneau
est réalisé avec des chénevottes comme granulats et un autre avec des résidus de rafles de mais,
toujours avec 85 % de granulats pour 15 % de liant.

Les deux derniers panneaux sont des produits commerciaux : du béton de chanvre CANAPAIi-
thos® (caractérisé pour les besoins du projet ISOBIO, IsOBI10 [2015]) et un panneau de paille
LigniCell® (GLASSCO et NOBLE [1987]). C’est ce panneau de paille qui a permis de comprendre que
les solubles compris dans les agro-ressources pouvaient jouer le role de liant.

Tous ces panneaux ont été caractérisés au sein du laboratoire. Leur formulation ainsi que leurs
propriétés sont récapitulées dans le Tableau 5.24.

Le composite fabriqué avec des chéenevottes et le liant MgO/protéine breveté (L) possede des
propriétés thermiques proches de celles du composite constitué de chenevottes et de PVAC (M).
Cependant, le composite M a une masse volumique apparente ainsi qu'une valeur MBV plus élevée.
En effet, le composite M est un excellent régulateur hygrique alors que le composite L est un bon
régulateur hygrique. Par contre, le composite L possede de meilleurs propriétés mécaniques.

Quant au composite fabriqué avec des résidus de rafles de mais et du PVAC (N), il a de meilleures
propriétés mécaniques et hygrothermiques que le composite M.

Les deux panneaux commerciaux : le panneau de paille LigniCell® ainsi que le béton de chanvre
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TABLEAU 5.24 — Récapitulatif des propriétés mécaniques et hygrothermiques des composites commerciaux
ou fabriqués au laboratoire a partir de liant breveté ou commerciaux (RRM : résidus de rafles de mais).

Réf.  Granulats Liant Papp (kg/m?®)  @10% (kPa) A (mW/(m.K) MBV (g/(m?*.%HR)
L Chénevottes MgO/protéine 190 656 82 (23°C; sec) 1.7
M Chenevottes PVAC 204 340 85 (23°C; sec) 2.3
N RRM PVAC 378 1142 207 (23°C; sec) 3.2
0) Panneau de paille LigniCell® 458 - 147 (23°C; sec) 0.9
P Béton CANAPAlithos® 333 - 104 (23°C; sec) 1.8

CANAPALithos® ont une conductivité thermique plus importante que les 3 autres composites. Le
panneau de paille LigniCell® a la moins bonne valeur MBV (certainement du fait de la présence
d’'un parement en carton sur le panneau), c’est un régulateur hygrique modéré tandis que le béton
de chanvre CANAPAlithos® est un bon régulateur hygrique.

5.7.3 Comparaison des différents composites

La Figure 5.33 synthétise la résistance mécanique (o19% ou 0 ;) en fonction de la masse volumique
apparente, la conductivité thermique (A23°c—sec) €n fonction de la masse volumique apparente et la
capacité hygrique tampon (MBV,,y) en fonction de la masse volumique apparente des composites
développés et de référence.

La Figure 5.33.a montre que les composites développés ont des performances mécaniques similaires
a celles des composites qui sont cités dans la littérature. Cependant, le composite résidus de rafles
de mais - lignine BioChoice®possede une résistance mécanique plus faible. De plus, les composites
chanvre-saprobel (pour une compression a 60 % du volume initial, B), lin-protéine (H), bambou-
protéine (I) et résidus de rafles de mais-PVAC ont des résistances mécaniques bien supérieures a
celles des composites développés (> 1000 kPa).

La Figure 5.33.b rappelle que la conductivité thermique des composites développés évolue en
fonction de la masse volumique apparente avec un coefficient de régression linéaire de 0.9567.
Certains des composites de référence sont inclus dans cette courbe de tendance. Il s’agit des
panneaux de chanvre commerciaux (A), des composites chanvre-saprobel (pour une compression
de 20 % de son volume initiale, D), chanvre-amidon (G), chanvre-MgO/protéine (L), chanvre-PVAC
(M) et du béton de chanvre (P). Les autres composites de la littérature (B, C, H, I, ] et K) ont une
conductivité thermique plus faible que celle donnée par la courbe de tendance pour une masse
volumique spécifique. Cette différence est en partie due a l'utilisation de la méthode de la plaque
chaude (BALCIUNAS et al [2016]; RATIARISOA et al [2016]) ou de la méthode de la source plane
transitoire (EL HAJj et al [2012]; NGUYEN et al [2017]) pour la mesure de la conductivité thermique.
Tandis que les autres composites de référence (N et O) ont une conductivité thermique plus élevée
que celle prévue par la courbe de tendance pour une masse volumique donnée.

La Figure 5.33.c montre que les composites développés possedent une capacité tampon hygrique
similaire a celle des composites qui se trouvent dans la littérature. Cependant, certains composites
développés ont une meilleure capacité tampon hygrique que celle des composites de référence des
que la valeur MBV est supérieure a 3.8 g/ (m2.%HR) (valeur obtenu par le composite K : résidus de
paille de lavande mélangé avec un liant pouzzolanique). Il s’agit principalement des composites
fabriqués avec les résidus de rafles de mais, des rafles de mais et des fines de lin. En revanche,
quelques composites de référence ont une valeur MBV inférieure a celle des composites dévelop-
pés (< 1.9 g/ (m2.%HR)). Il s’agit du composite chanvre-MgO/protéine (L), du panneau de paille
LigniCell®(0O) et du béton de chanvre CANAPAlithos®(P).
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FIGURE 5.33 — Comparaison des propriétés mécaniques (a), de la conductivité thermique (b) ainsi que de la
capacité tampon hygrique (c) des composites développés avec les composites de la littérature et de

référence.
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5.8 Intérét d'un composite bi-couches

Au regard des performances hygrique et thermique de tous les composites, le composite idéal
est un panneau d’isolation thermique bi-couches. En effet, les composites a base de cheénevottes
peuvent étre utilisés comme isolation répartie car ils ont une conductivité thermique autour de
70 mW/(m.K). De plus, elle peut étre diminuée davantage si la masse volumique apparente des
composites est plus faible (62.8 mW/(m.k) lorsque la pression appliquée est de 15.6 kPa). Il est
également intéressant d’ajouter une deuxieme couche réalisée a partir de résidus de rafles de mais
et d’extraits d’agro-ressources, d'un ou deux centimetres d’épaisseur, en raison de son excellente
capacité a modérer les variations d’humidité relative de I’air ambiant (Figure 5.34).

Ce composite est réalisé de la maniere suivante :
m Les mélanges liant-granulats de chacune des deux couches sont réalisés séparément;

m La couche composée de cheénevottes et d’extrait de rafles de mais (de 8 ou 9 cm d’épaisseur)
est introduite dans le moule 3 alvéoles;

m La couche composée de résidus de rafles de mais et d’extrait de rafles de mais (de 1 ou 2 cm
d’épaisseur) est introduite dans le moule 3 alvéoles;

m Les 3 composites préparés sont compactés 5 fois a 0.25 MPa dans le moule;

m Les composites (qui sont toujours dans le moule) sont placés dans une étuve a 190°C pendant
2 heures;

m Les 3 composites fabriqués sont démoulés a froid puis stabilisés pour étre caractérisés.

Coté intérieur
'y
i 10u2
RRM et extrait de RM I o
10
cm Chénevottes et

extrait de RM

Coté extérieur
10 cm

FIGURE 5.34 — Composite bi-couche lié avec de I'extrait de rafles de mais (RM) et dont la premiére couche de
8 ou 9 cm, est composée de chenevottes et la deuxiéme de 1 ou 2 cm, est composée de résidus de rafles de
mais (RRM).

5.8.1 Caractérisation thermique

Le Tableau 5.25 donne les résistances thermiques obtenues par les 2 composites bi-couches pour
10 et 20 cm d’épaisseur et qui sont comparés aux composites n°1 (composite fabriqué avec des
chenevottes et de |'extrait de rafles de mais) et 7 (composite fabriqué avec des résidus de rafles de
mais et de I'extrait de rafles de mais). Les résistances thermiques ont été déterminées par le calcul a
partir des conductivités thermiques obtenues pour les composites n°1 et 7.

La résistance thermique du composite qui a la couche de résidus de rafles de mais de 1 cm d’épais-
seur, est de 1.34 m2.K/W si le composite fait 10 cm d’épaisseur et de 2.75 m?.K/W si le composite est
de 20 cm. Tandis que le composite qui a la couche de résidus de rafles de mais de 2 cm d’épaisseur
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TABLEAU 5.25 — Résistance thermique des composites bi-couches pour 10 et 20 cm d’épaisseur, comparés
aux composites n°1 et 7 (RM : Rafles de mais et RRM : Résidus de rafles de mais).

Composite Re—10cm M2K/W)  Re—20cm (M2.K/W)
N°1 : Chénevottes avec extrait de RM 1.41 2.82
N°7 : RRM avec extrait de RM 0.71 1.43
Bi-couche avec couche de 1 cm de RRM 1.34 2.75
Bi-couche avec couche de 2 cm de RRM 1.27 2.68

a une résistance thermique de 1.27 m?.K/W si le composite fait 10 cm d’épaisseur et de 2.68 m2.K/W
sile composite est de 20 cm.

Lorsque les composites font 10 cm d’épaisseur, le composite qui a la couche de résidus de rafles
de mais de 1 cm d’épaisseur a une résistance thermique qui est 5 % plus faible que celle obtenue
par le composite fabriqué avec des chénevottes uniquement. Pour le composite bi-couche réalisé
avec 2 cm de rafles de mais, la diminution de résistance thermique par rapport au composite
monocouche chanvre est de 10 %. La diminution de résistance thermique est divisée par deux
lorsque les composites font 20 cm d’épaisseur.

L'ajout d’'une couche de résidus de rafles de mais de faible épaisseur a une couche de chénevottes
permet de conserver une résistance thermique suffisamment élevée pour fabriquer un systeme
d’isolation répartie.

5.8.2 Caractérisation hygrique

L'essai MBV a été réalisé sur la surface composée de résidus de rafles de mais et d’extrait de rafles de
mais (c6té intérieur du composite). Le Tableau 5.26 donne les valeurs MBV obtenues en absorption,
en désorption ainsi qu’'en moyenne.

TABLEAU 5.26 — Capacité Tampon Hygrique en absorption, en désorption et en moyenne des composites
bi-couches comparés aux composites n°1 et 7 : valeur moyenne et écart-type (RM : Rafles de mais et RRM :
Résidus de rafles de mais).

. MBV 445 MBV s MBV .y
Composite (@/(M2%HR)) (g/(m2.%HR)) (g/(m>%HR))
N°1 : Chénevottes avec extrait de RM 3.05+0.11 3.19+0.10 3.12+0.09
N°7 : RRM avec extrait de RM 4,70 +£ 0.07 4.88 +0.10 4.76 + 0.08
Bi-couche avec couche de 1 cm de RRM 474 +0.11 5.06 + 0.10 490 +0.11

Bi-couche avec couche de 2 cm de RRM 5.14 + 0.08 5.56 + 0.16 5.35+0.11

Selon la classification Nordtest (RODE et al [2005]), les 2 composites bi-couches fabriqués sont
d’excellents régulateurs hygriques (MBV > 2 g/(m?.%HR)). Le composite ayant une couche de
résidus de rafles de mais d’'un centimetre d’épaisseur a la valeur MBV la moins importante (4.90
g/(m?.%HR)). Lautre composite qui a une couche résidus de rafles de mais de 2 cm d’épaisseur, a
une valeur MBV de 5.35 g/ (m2.%HR).

Ces deux valeurs MBV sont supérieures a celle obtenue par le composite n°7 (100 % de résidus
de rafles de mais) alors que cette derniere était attendue comme valeur limite. Cette différence
peut-étre due au changement de batch de rafles de mais (récolte 2017 contre 2015 précédemment)
entre les deux productions. Cela induit un changement de granulométrie du granulat qui peut se
traduire par un changement de surface spécifique (et donc de capacité de sorption) ainsi qu'un
changement de perméabilité. Leffet conjugué pouvant se traduire pour une augmentation de la
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valeur MBV. De plus, un changement de la composition chimique des rafles de mais entre les deux
batchs, est fort probable.

Il serait intéressant d’évaluer la constance de la valeur MBV et plus largement des propriétés
multi-physiques des rafles de mais voire de '’ensemble des agro-ressources.

D’autres tests de caractérisation hygrique sont donc nécessaires afin de déterminer le véritable
impact de la diminution de I'épaisseur de la couche de résidus de rafles de mais sur les performances
hygriques finales du composite. Une étude complémentaire sur 'amélioration de la cohésion entre
les 2 couches serait également intéressante.

Toutefois, la réalisation d’'un composite bi-couches a bien 'avantage de permettre la fabrication
d’'un composite qui a une valeur MBV élevée (au minimum supérieure a 4 g/ (m2.%HR)) tout en
gardant une masse volumique apparente peu élevée et donc une résistance thermique intéressante
pour la fabrication d'une solution d’isolation répartie.

5.9 Conclusion

Cette étude montre qu'’il est possible de produire des composites entierement biosourcés. En effet,
I'utilisation de ces combinaisons de liants et de granulats est trés intéressante du point de vue
environnemental car ’agriculture locale est prioritaire. De plus, les co-produits agricoles sont
utilisés dans la production de ces liants o aucun additif n’est utilisé hormis des solvants alcalins
pour les extractions.

Les différents plans d’expériences réalisés ont permis de monter que plusieurs parametres ont
un impact sur les performances mécaniques et hygrothermiques des composites produits (Figure
5.35).

Masse volumique
apparente o

Nature Liants Agro-ressources Granulométrie
Propriétés hygrothermiques et Trafre
mécaniques des composites Meng

FIGURE 5.35 — Synthése des parametres étudiés qui influent sur les propriétés hygrothermiques et
mécaniques des composites développés.

Il s'agit de:

s La nature du liant : Selon la forme sous laquelle va se déposer le liant sur les granulats
biosourcés, les pores des agro-ressources peuvent se boucher, ce qui conduit a diminuer
la valeur MBV du composite. De plus, un dépot sous forme de film épais va également
augmenter la masse volumique des composites et donc pénaliser leur conductivité thermique.
Parmi les liants testés, ceux qui présentent la meilleure compatibilité avec les agro-ressources
sont les extraits végétaux a savoir |'extrait de rafles de mais, I'extrait de fines de lin et la liqueur
noire;

s Lanature de 'agro-ressource : Les granulats qui ont les masses volumiques apparentes les
plus faibles, permettent d’obtenir les composites qui ont les conductivités thermiques les
plus faibles mais aussi les valeurs MBV les plus faibles (qui restent tout de méme supérieures
a2 g/(m%2.%HR)). Quant aux granulats qui ont les masses volumiques apparentes les plus
importantes, ils permettent d’obtenir les composites qui ont les meilleures valeurs MBV mais
aussi les conductivités thermiques les plus élevées. De plus, le choix d'une agro-ressource
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induit un empilement granulaire caractéristique qui conduit a des propriétés mécaniques et
hygrothermiques spécifiques;

s La granulométrie de 'agro-ressource : Il est possible d’avoir une valeur MBV élevée sans
pour autant avoir une conductivité thermique élevée, si la répartition granulométrique du
granulat s’étend sur un spectre suffisamment large;

m Traiter avec un solvant alcalin ou non I’agro-ressource : Traiter les granulats avec une solu-
tion alcaline augmente la masse volumique des composites fabriqués et donc la conductivité
thermique. En revanche, le traitement alcalin des agro-ressources améliore la valeur MBV
des composites formulés puisqu’il entraine I’élimination de composés chimiques et donc
I’augmentation de la surface spécifique. De plus, le traitement alcalin permet de récupé-
rer les solubles présents dans les agro-ressources afin de les réutiliser comme liant pour la
fabrication des composites;

s La pression de compactage lors de la fabrication des composites : La pression de compac-
tage a une incidence directe sur la masse volumique des composites . Ceci conduit a une
variation de la conductivité thermique. Celle-ci augmente linéairement avec la masse volu-
mique apparente du composite. La masse volumique influe sur la valeur du MBV lorsqu’elle
est inférieure a 200 kg/m3 dans le cas de composites chanvre-liqueur noire. En effet, la valeur
MBV optimum est atteinte pour une masse volumique de 170 kg/m?.

La Figure 5.36 donne la capacité hygrique tampon des composites testés en fonction de leur
conductivité thermique.
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FIGURE 5.36 — Capacité tampon hygrique (g/(m?.%HR)) des composites développés versus leur conductivité
thermique.

Selon la classification Nordtest (RODE et al [2005]), tous les composites sont d’excellents régulateurs
hygriques (MBV > 2 g/(m?.%HR)) excepté celui qui est composé de chénevottes et de PLA. Les
composites a base de résidus de rafles de mais possedent les meilleures performances hygriques.
Par contre, tous les composites testés ont une conductivité thermique supérieure a 65 mW/(m.K)
excepté le composite n°32 qui posséde une conductivité thermique de 62.8 mW/(m.K). Il est donc
le seul a pouvoir étre considéré comme un isolant thermique du batiment d’apres la norme NF P75-
101 (AFNOR [1983]). Toutefois, les investigations mériteraient d’étre poursuivies pour atteindre
des masses volumiques encore plus faibles. Les autres composites peuvent étre utilisés dans un
systeme d’isolation répartie.

La fabrication d'un composite bi-couche avec une couche de résidus de rafles de mais (composite
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n°7) de faible épaisseur ainsi qu'une couche plus épaisse d'une agro-ressource ayant une masse
volumique apparente plus faible telle que des chénevottes par exemple, permet de conserver une
résistance thermique suffisamment élevée ainsi qu'une valeur MBV élevée (au minimum supérieure
a4 g/(m?.%HR)).

De plus, le composite fabriqué avec des pailles de colza traitées avec une solution de soude a 2.5
% et recollées avec elles-mémes (n°23) peut se révéler étre intéressant pour ce genre d’emploi.
Le traitement alcalin a permis de nettement améliorer la valeur MBV du composite (+ 60 % par
rapport a un composite produit avec des pailles de colza non traitées soit une valeur MBV de 3.64
g/(m2.%HR)) tout en gardant une masse volumique apparente raisonnable (222.1 kg/m? au point
sec) afin de conserver une faible conductivité thermique (81.5 mW/(m.K) au point sec).

Ces deux composites (bi-couche et n°23) possedent une résistance thermique correcte ainsi qu'une
excellente aptitude a réguler ’humidité de I'air environnant. Ils ont également pour avantage
d’utiliser les solubles compris dans les agro-ressources pour liant. Il est donc nécessaire d’évaluer
la durabilité de tels composites en testant leur résistance a 'immersion accidentelle et a 'humidité
ainsi que leur réaction au feu.
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CHAPITRE 6. DURABILITE DES COMPOSITES

Avant de mettre sur le marché des matériaux de construction bio-sourcés, leur résistance suite a
une immersion accidentelle, face au développement fongique ainsi que face a I'exposition au feu
doit étre éprouvée. Ces trois aspects, en particulier, expliquent actuellement la faible utilisation
des compositions bio-sourcés dans le secteur de la construction. Il est donc important de rassurer
les consommateurs (professionnels et particuliers) ainsi que les industriels du secteur quant aux
performances de durabilité de ces nouveaux matériaux.

Dans cette partie, seulement les deux composites sélectionnés dans le chapitre précédent sont
testés :

m Cl1: Paille de colza traitée avec une solution de soude a 2.5 % (composite n°23 dans le chapitre
5);

m C2:Rafles de mais traitées avec une solution de silicate de sodium a 5 % et collées avec des
extraits de rafles de mais (composite n°7 dans le chapitre 5).

6.1 Résistance a’'immersion

Un test d'immersion accidentelle dans I’eau est réalisé sur les composites. Ce test permet de simuler
une fuite ou une infiltration d’eau au sein de 'enveloppe du batiment et ainsi, d’évaluer la résistance
des matériaux développés face a ce genre de probléme. La Figure 6.1 montre les échantillons C1 et
C2 avant, pendant et apres le test d'immersion accidentelle.

FIGURE 6.1 — Photographies des échantillons C1 et C2 avant, pendant et apres le test d'immersion
accidentelle (5 minutes dans ’eau).

Lors de I'immersion de la formulation C1, 'eau se colore 1égerement. L'échantillon ressort de
I'eau intact. Apres le test d’'immersion, les échantillons C1 sont séchés puis les nouvelles masses
volumiques apparentes et conductivités thermiques sont mesurées et comparées aux valeurs
initiales (Tableau 6.1).

TABLEAU 6.1 — Masse volumique apparente et conductivité thermique de I'’échantillon C1 avant et apres le
test d'immersion accidentelle.

Echantillon P23°C—sec (kg/m3)  Azzec_sec (MW/(m.K))
C1 avant immersion 240.9 + 20.2 979 +2.2
C1 apreés immersion 238.0+7.7 87.7+£20
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CHAPITRE 6. DURABILITE DES COMPOSITES

La masse volumique de I’échantillon reste quasiment inchangée. En revanche, la conductivité
thermique de I’échantillon a diminué de 10 % suite a ’essai d’'immersion. Cette diminution est
peut-étre induite par I'élimination de composés solubles présents a la surface des résidus de paille
de colza (coloration de I'eau) lors du test d'immersion. De plus, le 1éger gonflement des résidus de
paille de colza causé par le test d'immersion accidentelle a probablement modifié la porosité inter
et intra-particulaire ainsi que 'arrangement particulaire (orientation des résidus de paille de colza).
Pour vérifier ces hypotheéses, il faudrait déterminer la masse volumique du squelette ainsi que
vérifier la répartition de la porosité en utilisant la théorie de Brunauer, Emmett et Teller (BET - SUN
et al [2016]) par exemple. Limmersion accidentelle du composite C1 permet donc d’améliorer ses
propriétés thermiques. Inversement, il est probable que les propriétés mécaniques du composites
se soient dégradées méme si le matériau ne présente pas de dégradations apparentes. Des tests
supplémentaires sont donc nécessaires pour vérifier cette hypothese.

Quant a'immersion de la formulation C2, les échantillons conservent leur forme bien que I'eau
se colore fortement. Par contre lorsque les échantillons sont retirés de l'eau, ils se désagregent
completement. La formulation C2 n’est donc pas résistante a I'eau. En effet, les extraits de rafles de
mais qui servent de liant sont solubles dans I’eau. Pour améliorer leur résistance a I’eau, quelques
modifications chimiques doivent étre apportées afin de rendre les chaines polymeres hydrophobes,
en ajoutant un agent de réticulation par exemple. Une telle approche a été mise en ceuvre dans le
cadre du projet ISOBIO par le partenaire industriel : CAVAC Biomatériaux.

6.2 Résistance a ’humidité

Cette section est consacrée a I’étude de la résistance fongique des composites. Les matériaux bio-
sourcés sont en effet tres sensibles a la croissance des moisissures en raison de leur composition
chimique : cellulose, hémicellulose, pectine, lignine et protéines.

Les moisissures sont produites par une grande variété de micro-organismes, principalement des
champignons microscopiques et des levures. Ceux-ci jouent un roéle important dans la décom-
position des matieres végétales. Ces micro-organismes se développent et se reproduisent trés
rapidement, répandant spores et mycélium.

Ces micro-organismes peuvent déja étre présents a 'intérieur des matériaux de construction (murs,
cloisons, plafonds) ou peuvent étre introduits directement dans les maisons par la ventilation.
Leur croissance est liée a différents facteurs, tels que : les inondations, les fuites d’eau (toiture ou
tuyauterie), les espaces mal ventilés (dans la cuisine, dans la salle de bains) et les joints d’étanchéité
des batiments (NEVALAINEN et SEURI [2005]; NIELSEN et al [2004]). Dans tous les cas, les moisissures
se développent lorsque les matériaux contiennent de 1’eau libre. Pour le bois, la teneur en eau au
point de saturation des fibres varie de 20 a 30 %. L'apparition des moisissures induit une perte de
masse comprise entre 5 et 10 % et les propriétés mécaniques diminuent entre 20 et 80 % selon le
type de matériau (ANAGNOST [2011]). Les moisissures puisent I'eau, les substances nutritives et
les minéraux nécessaires a leur croissance dans le milieu environnant et les matériaux (HOANG
et al [2010]; MURTONIEMI et al [2003]; NIELSEN et al [2004]; PASANEN et al [2001]; YANG et CLAUSEN
[2007]).

Bien que des moisissures soient présentes dans 'atmospheére, des concentrations élevées peuvent
avoir des effets néfastes sur la santé. En effet, de nombreux composants fongiques sont nocifs pour
les personnes exposées. Des fragments de mycélium peuvent étre présents dans I'air ambiant et
pourraient étre inhalés. Leurs parois contiennent des glucanes (sucre complexe) aux propriétés
inflammatoires. Les spores peuvent aussi causer des réactions allergiques comme la rhinite aller-
gique ou 'aggravation des symptémes d’asthme. De plus, les moisissures liberent des toxines dont
la toxicité peut persister apres que les moisissures aient cessé de croitre. Le seuil de sensibilité
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varie d'un individu a I'autre, et selon le type de moisissure chaque personne est potentiellement
concernée. Les nourrissons, les enfants, les personnes agées, les femmes enceintes et les personnes
souffrant de maladies respiratoires, d’allergies, d’asthme et d’affaiblissement du systéme immu-
nitaire sont généralement plus sensibles a I'exposition aux moisissures. De méme, la gravité n’est
pas nécessairement proportionnelle a I'ampleur de I'exposition. La prévention et I’élimination des
moisissures dans les logements neufs et existants n’est donc pas seulement une question esthétique,
mais aussi une question de santé publique et d’hygiene (EZEONU et al [1994]; KLAMER et al [2004];
MURTONIEMI et al [2003]; NEVALAINEN et SEURI [2005]).

I est donc nécessaire de classer les matériaux en fonction de leur résistance fongique afin de
les utiliser de maniere appropriée. Pour qualifier la durabilité des matériaux, il existe différentes
méthodes et normes telles que : la méthode de Johansson (JOHANSSON et al [2012]), la norme
AWPA E24-06 (AWPA [2006]), la norme ASTM 2012 (ASTM [2012]) ou encore la norme BSI EN
ISO 846-1997 (BSI [1997]), évaluant la résistance fongique des échantillons apres inoculation des
moisissures. Pour chacune de ces méthodes, 'intensité de la croissance des moisissures sur la
surface de I’échantillon est évaluée visuellement a ’aide d'une échelle de notation pendant la
période d’essai. Il s’agit donc d'un type d’évaluation quelque peu subjectif.

Le but de cette section est donc de développer une méthode pour qualifier les composites bio-
sourcés en ce qui concerne leur résistance au développement de moisissures.

6.2.1 Formulation des composites

De nombreuses formulations ont été étudiées dans le cadre du projet ISOBIO (ISOBIO [2015]) et
seulement les formulations les plus performantes au regard du critére de la conductivité thermique
sont sélectionnées pour subir un test de vieillissement accéléré. Plusieurs axes de recherche ont été
étudiés dans le but de produire, a partir des granulats bio-sourcés et d'un liant vert, un panneau
isolant rigide. Les principaux axes de recherche sont les suivants :

m Utiliser les propriétés adhésives des granulats apres traitement;

m Utiliser des réticulants dans les liants pour améliorer les propriétés mécaniques et la résis-
tance a I’eau des composites;

m Utiliser un traitement sol-gel pour améliorer la résistance a I'eau des composites.

Deux formulations développées au cours de cette thése ont été retenues : les composites C1 et C2.
Les autres formulations sélectionnées ont été développées par des partenaires du projet notamment
la CAVAC, le fournisseur des granulats utilisés dans le projet, ainsi que I'Université de Bath. Cela
permet de comparer la sensibilité des composites développés, face au développement fongique
lors d'une exposition a de fortes humidités, en fonction de I’axe de recherche étudié. Cet essai a été
réalisé au sein de I'Université de Rennes. Lensemble des formulations testées est résumé dans le
Tableau 6.2.

Les composites C3 sont constitués de chénevottes mélangées a un liant formulé a I'aide d’'un dérivé
d’amidon et d'un agent réticulant. Lamidon et ses dérivés ont de bonnes propriétés adhésives sur
les substrats lignocellulosiques. Cependant, les liaisons chimiques a faible énergie (liaisons Van
der Waals et liaisons hydrogene), qui assurent la cohésion de 'amidon, peuvent étre facilement
hydrolysés par I’eau. Cela entraine une mauvaise résistance al’eau du composite. C’est pourquoi un
agent de réticulation est ajouté pour créer, apres une activation thermique, des liaisons covalentes
entre les chaines macromoléculaires d’amidon et ainsi former un réseau tridimensionnel afin
d’améliorer la résistance mécanique et la résistance a I’eau du composite. Les composites C4 sont
fabriqués en utilisant la méme formulation que les composites C3, mais 2% de paraffine est ajoutée
afin d’améliorer sa résistance al'eau.
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TABLEAU 6.2 — Composition des échantillons (UR1 : Université de Rennes et UoB : Université de Bath).

N° Cl1 C2 C3 Cc4 C5 C6
Partenaire URI1 URI1 CAVAC CAVAC UoB UoB
Granulats 100% Paille 85% Rafles 90% 90% 100% 90%
de colza de mais Chenevottes Chenevottes Cheénevottes Cheénevottes
Traitement  NaOH 2.5% Nay SiO3 Sans Sans Sol-gel Sol-gel
Liant Sans 15% Extrait 8% Dérivé 8% Dérivé Sans 8% Dérivé
deraflesde d’amidon2% d’amidon 2% d’amidon 2%
mais Réticulant Réticulant Réticulant
Additif Sans Sans Sans 2% Paraffine Sans Sans
Solvant Sans Eau 33% de Eau(33% de Eau (33% de Sans Eau (33% de
la masse la masse la masse la masse
seche) seche) seche) seche)

Les composites C5 sont fabriqués a partir de chénevottes enduites d'un traitement sol-gel qui doit
améliorer leur impermeéabilité a I’eau. Pour la préparation du sol-gel, 1 M de TEOS a été ajouté a un
mélange de 4 M d’eau distillée, 4 M d’éthanol absolu et 0,005 M d’acide nitrique. 0,015 M de HDTMS
a été ajouté au mélange ci-dessus pour jouer le role d’agent hydrophobe. La solution a ensuite
été vigoureusement agitée a 40°C et a pression atmosphérique pendant pres de 2 heures. Puis
les solutions sont stabilisées pendant 96 heures dans un récipient fermé a température ambiante
avant d’étre mélangés avec les chénevottes afin de les enrober. Dans le cas des composites C5, ce
revétement sol-gel sert également de liant. Quant aux composites C6, ils sont constitués des mémes
granulats enrobés que les composites C5 et du méme liant que les composites C3. Par rapport aux
composites C5, 'ajout du liant améliore les propriétés mécaniques.

Les composites C1, C2, C3, C4 et C6 sont fabriqués selon le protocole décrit dans le chapitre
précédent (section 5.1.1, page 127). Quant a la formulation C5, les cheénevottes (75% en volume)
et la solution liante (25% en volume), ont été mélangées manuellement pour obtenir un mélange
uniforme. Puis le mélange est placé dans un moule et laissé au four a 80°C toute la nuit. Les
échantillons de dimensions 100 x 100 x 50 mm? ont été démoulés et conditionnés dans une salle de
stockage a 19°C et 50 %HR.

Le Tableau 6.3 donne la masse volumique apparente des composites ainsi que leur pH de surface.
Les composites a base de chénevottes ont des masses volumiques apparentes trés proches allant de
173 2203 kg/m3. Les composites a base de paille de colza (C1) ont une masse volumique apparente
plus élevée (288 kg/m3) en raison de la masse volumique beaucoup plus élevée du granulat apres
le traitement alcalin, ce qui réduit la porosité intra et inter-particulaire. Les composites a base de
rafles de mais traités (C2) ont la masse volumique apparente la plus importante (460 kg/m?) due
au granulat qui a une masse volumique apparente plus importante que les autres granulats. Les
composites C1 et C2 ont le pH de surface le plus élevé (10) en raison du traitement alcalin réalisé
sur les granulats. Les composites collés avec le liant a base d’amidon et le réticulant (C3, C4 et C6)
ont un pH de surface acide de 6, les composites collés au sol-gel (C5) ont le pH le plus bas (4).

TABLEAU 6.3 — Masse volumique apparente et pH de surface des composites.

Ne° C1 C2 C3 C4 C5 C6
P23°c_s50%uR (kg/m3) 287.66 460.28 181.02 184.21 173.92 203.10
+949 +£892 +282 +1.51 +6.11 +£4.20
CoV 3.30% 194% 1.56% 0.82% 3.51% 2.07%
pH 10 10 6 6 4 6
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6.2.2 Visualisations macroscopiques

Les Figures 6.3 et 6.4 montrent les photographies des échantillons C1 a C6 a différents moments lors
de la période d’essai. Linspection visuelle montre qu’au cours de cet essai, les composites C1 et C2
ne présentent aucun développement fongique. Les autres composites montrent une croissance des
moisissures, plus ou moins rapide. Les surfaces des composites C3, C4 et C5 ne sont pas fortement
contaminées contrairement au composite C6 qui a la surface la plus contaminée. Les premiers
champignons apparaissent principalement entre les chénevottes sur les composites C3, C4, C5 et
C6 entre le quatrieme et le septieme jour. Les multiples couleurs des moisissures (gris, blanc et
jaune) suggerent qu’au moins deux types de moisissures ont contaminé les surfaces des composites.

La Figure 6.2 donne les notes moyennes de 1'évaluation visuelle données par huit personnes a
I'aide de I’échelle de notation de la norme BSI EN ISO 846 - 1997 (BSI [1997]) alafin de 'essai. Le
composite C1 n'a pas de champignons visibles. Le composite C4 a moins de 25 % de sa surface
contaminée. Les composites C3 et C5 ont entre 25 et 50 % de leur surface contaminée, le composite
C5 étant probablement le plus contaminé des deux. Enfin, le composite C6 a plus de 75 % de sa
surface contaminée.

Note moyenne Echelle de note

Non visible

Pas de moisissure

FIGURE 6.2 — Notes moyennes de la surface contaminée des composites par les moisissures obtenues avec
I'échelle de notation de la norme BSI EN ISO 846 - 1997 (BSI [1997]) apres 12 semaines a 30°C et 90 %HR.

6.2.3 Suivi de masse

La Figure 6.6 donne la variation de masse a 30°C et 90 %HR par rapport au point d’équilibre (23°C;
50 %HR), en fonction de la surface d’échange (comprenant les surfaces supérieures et latérales des
échantillons). Au cours de la premiére semaine d’exposition, tous les échantillons présentent une
augmentation de masse due a 'adsorption de la vapeur d’eau, ce qui donne une teneur en eau
d’environ 20 % dans les échantillons. A partir du huitieme jour, la masse du composite C6 diminue
légerement. A partir du neuvieme jour, les composites C3, C4 et C5 diminuent légérement en masse.
La perte de masse est liée au développement des moisissures. Le composite C6 présente la perte
de masse la plus élevée et le composite C4, la perte de masse la plus faible. Quant aux deux autres
composites (C1 et C2), ils ne présentent pas de perte de masse au cours de I'essai. En effet, a partir
du dix-huitiéme jour, la formulation C1 se stabilise a une teneur en eau d’environ 54 % jusqu’a la
fin de 'essai. La formulation C2 augmente en masse jusqu’au cinquante-sixiéme jour, avant de se
stabiliser a une teneur en eau d’environ 48 %.

La Figure 6.6 et le Tableau 6.4 (relative a la masse maximale de I’échantillon notée autour de 7 jours)
donnent la perte de masse pour les composites C3, C4, C5 et C6 pendant I'essai. La perte de masse
augmente linéairement avec le temps pour les quatre formulations apres la premiere semaine.
Cette semaine correspond certainement au temps nécessaire pour atteindre une teneur en eau
suffisante dans les échantillons afin de déclencher la croissance des moisissures. Les coefficients
de corrélation des courbes d’ajustement sont bons car ils sont supérieurs a 0.93. Le composite
C6 présente la perte de masse la plus élevée et le composite C4, la perte de masse la plus faible.
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FIGURE 6.3 — Photographies des échantillons C1, C2 et C3 aux semaines 0, 2, 4, 6, 6, 8 et 12 du test de
vieillissement.
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FIGURE 6.4 — Photographies des échantillons C4, C5 et C6 aux semaines 0, 2, 4, 6, 6, 8 et 12 du test de
vieillissement.
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FIGURE 6.5 — Variation de la masse (a 30°C; 90 %HR) par rapport a I'état d’équilibre a (23°C; 50 %HR) des
échantillons en fonction de la surface d’échange.

Ceci est probablement di a I’ajout de paraffine, ce qui permet d’augmenter '’hydrophobie des
chenevottes. De plus, la quantité d’eau adsorbée par le composite C4 est inférieure a celle des autres
composites. Les composites C3 et C5 ont une perte de masse presque similaire. Ainsi le revétement
sol-gel n’a pas d’'impact sur la cinétique d’absorption de la vapeur d’eau. A la fin de I'essai, ces trois
formulations ont une perte de masse d’environ 1.15 % alors que le composite C6 a la perte de masse
la plus élevée (4.28 %).
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FIGURE 6.6 — Perte de masse des composites testés lors de 1'essai de vieillissement.

6.2.4 Analyse d'image

La Figure 6.7 montre les photographies prises a la fin de I’essai qui sont utilisées pour obtenir le
pourcentage de surface contaminée par les moisissures.
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TABLEAU 6.4 — Perte de masse (PM, %) pour les composites testés en fonction du temps d’exposition

(semaines).

Temps (semaines) PMC3 PM C4 PM C5 PM C6

0.96 0.00 £ 0.00% 0.00 £ 0.00% 0.00 £ 0.00% 0.00 + 0.00%
2.11 0.21 £ 0.02% 0.06 £ 0.06% 0.23 £0.02% 0.94 + 0.01%
2.96 0.23 £0.04% 0.03+0.04% 0.45+0.04% 1.33 £ 0.00%
3.96 0.42 +0.05% 0.19 +£0.04% 0.53 £0.05% 1.61 + 0.02%
4.96 0.53£0.07% 0.33+0.07% 0.66 +£0.06% 2.03 + 0.03%
5.96 0.62+0.07% 0.46 £ 0.05% 0.76 £ 0.06% 2.47 + 0.05%
6.96 0.76 £ 0.10% 0.62+0.05% 0.82+0.06% 2.81 + 0.07%
7.96 0.85+0.10% 0.71 +£0.08% 0.89 +0.06% 3.15+ 0.10%
8.96 0.95+0.10% 0.90+0.08% 0.97 £0.05% 3.50 £ 0.12%
9.96 1.10+£0.13% 0.97 £0.06% 1.04 +0.07% 3.78 £0.11%
10.96 1.05+0.11% 0.98+0.07% 1.08+0.07% 4.04 +£0.10%
11.96 1.21+0.16% 1.13+0.06% 1.12+0.08% 4.28 +0.10%

Carte des
moisissures
(en blanc)

Carte des
moisissures
(en blanc)

FIGURE 6.7 — Photographies avant et apres le traitement DIC aprés douze semaines de test.
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Lanalyse d'image conduit a I'estimation du pourcentage de surface contaminée par la croissance
fongique pendant la période d’essai a 30°C et 90 %HR (Figure 6.8). Différentes cinétiques de
croissance des moisissures entre les formulations sont observées. Dans ’ensemble, les composites
C6 ont une croissance fongique plus importante. Les résultats sont caractérisés par un écart-
type plus élevé entre les trois échantillons. Les composites C4 ont la cinétique de croissance
la plus lente au cours de la période d’essai de douze semaines. Pour tous les échantillons, une
augmentation substantielle de la croissance fongique est observée au cours de la deuxiéme semaine.
Cela correspond a la phase exponentielle de la croissance fongique. Pendant cette période, les
nutriments sont en exces. Ainsi, la premiere semaine correspond au temps requis pour que les
conditions de croissance deviennent favorables. La teneur en eau des échantillons est d’environ 10
% au début de I’essai. Une semaine est nécessaire pour doubler cette valeur. Cette phase est appelée
phase de latence. Au cours de la troisieme semaine, l'intensité de la croissance diminue. Cette
phase correspond a la phase de ralentissement. Celle-ci est due a I’épuisement du milieu de culture
(surface des composites) et a 'accumulation de déchets. Cette phase dure deux semaines dans
le cas du composite C6. Aprés la phase de ralentissement, le pourcentage de surface contaminée
atteint un plateau jusqu’a la fin de 'essai. Cela signifie que la croissance devient nulle et donc
que les moisissures qui se multiplient, remplacent celles qui meurent. Cela correspond a la phase
stationnaire. A la fin de 'essai, la surface moyenne contaminée est de 22 % pour les échantillons C4,
28 % pour les échantillons C3, 35 % pour les échantillons C5 et 77 % pour les échantillons C6. La
cinétique de croissance observée ici est conforme a ce qui est décrit dans la littérature en biologie
(LEVEAU et al [2001]). Ces résultats suggerent que la méthode d’analyse d’image fournit des résultats
cohérents et exploitables pour cette étude.
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FIGURE 6.8 — Analyse d’images : évaluation de la surface contaminée de composites C3, C4, C5 et C6 exposés
a30°C et 90 % d’humidité relative pendant la période d’essai, corrélés aux phases de croissance fongique
avec I : Phase de latence, II : Phase exponentielle, III : Phase de ralentissement et IV : Phase stationnaire.

Le Tableau 6.5 compare les résultats obtenus par I'évaluation visuelle et par 'analyse d'image
de la surface contaminée des échantillons a la fin de I'essai. Les notes moyennes de 1'évaluation
visuelle et de I'analyse d’images sont proches. Cependant, I’évaluation visuelle montre un écart
important (jusqu’a 0.83 %) en raison de son caractere subjectif. L'analyse d'image conduit a des
valeurs représentatives car elle n’est pas soumise a un effet subjectif. Elle semble donc étre plus
précise et permet un suivi des échantillons en quasi continu.
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TABLEAU 6.5 — Notes moyennes de la surface contaminée des composites par les moisissures obtenues par
évaluation visuelle comparée a celles obtenues par analyse d’'image apres 12 semaines a 30°C et 90 %HR.

N° Cl1 C3 C4 C5 C6
Evaluation visuelle 0.50 +0.76 3.13+£0.83 288+0.64 3.38+0.74 5.00£0.00
Analyse d'image 0 3.13 2.93 3.43 5
Echelle de notation Pas de moisissure >50 % >25% > 50 % >75%

6.2.5 Visualisations microscopiques

Apreés la période d’essai, un échantillon de moisissures est prélevé afin d’identifier les différentes
moisissures responsables des dommages subis par les échantillons. La Figure 6.9 montre quelques
photographies d'une chénevotte contaminée prises au microscope optique a différents grossisse-
ments. Le Tableau 6.6 résume les caractéristiques des moisissures qui ont contaminé les échan-
tillons pendant I'essai. Sur la photographie 6.9.a, trois especes différentes de moisissures sont
présentes. Celle qui a une longue tige a téte sphérique blanche pelucheuse est 1’ Aspergillus ruber
(AR). Cet organisme apparait plus en détail sur la photographie 6.9.d. Sous ces tétes blanches, un
cleistothecium sphérique jaune vif est a peine perceptible. Il s’agit de I’ Eurotium rubrum (ER),
la forme sexuelle de I’ Aspergillus ruber (AR) qui est une forme asexuée. Toujours sous ces tétes
blanches, des pycnides globulaires noires lisses et brillantes sont 1égerement visibles. Ils appar-
tiennent certainement au genre Phoma sp. et pourraient étre de I'espéce Leptosphaeria maculans
(LM). Ces deux champignons apparaissent plus en détail sur la photographie 6.9.e. Sur les photogra-
phies 6.9.b et 6.9.c, une seule espéce est présente. Au bout d'une longue tige, il y a un grand éventail
blanc. C’est le Penicillium brevicompactum (PB). Sur les photographies des échantillons (Figures
6.3 et 6.4), les zones colorées en gris-brun correspondent a cette moisissure. Tous les composites
contaminés (de C3 a C6) sont infectés par ces quatre especes de moisissures.

Les moisissures sont divisées en trois types de colonisateurs qui ont besoin d’'un minimum d’eau
disponible afin de permettre leur croissance fongique sur la surface des matériaux. Leau disponible
dans les composites est définie par 'activité de I'’eau (a,,), qui correspond a I’humidité relative
d’équilibre (ERH de I'anglais Equilibrium Relative Humidity) en pourcentage dans les matériaux.
Les trois types de colonisateurs sont : primaire (a,, < 0.80), secondaire (0.80 < a,, < 0.90) et tertiaire
(ay >0.90) (HESELTINE et ROSEN [2009]; STEFANOWSKI et al [2017]). Penicillium brevicompactum
(PB), Eurotium rubrum (ER) et Aspergillus ruber (AR) sont des colonisateurs primaires tandis que
Leptosphaeria maculans (LM) est un colonisateur secondaire et peut progressivement devenir la
moisissure dominante. Cela signifie que les moisissures appartenant aux colonisateurs primaires
sont apparues des que 'activité de 'eau dans les échantillons a été suffisante. Les colonisateurs
secondaires sont apparus plus tard, certainement vers la fin de I’essai, car ces colonisateurs ont
besoin d'une activité de I'eau plus élevée que les colonisateurs primaires (GRIFFITH et BODDY
[1988]; L1 et WADSO [2013]). Cependant, ils sont susceptibles de créer plus de dommages que les
colonisateurs primaires puisqu'’ils se nourrissent des sucres plus complexes comme la cellulose par
exemple (SHARMA [2012]). Une surveillance continue de la masse, apres les 3 mois de test, aurait pu
étre intéressante pour vérifier cette hypothese.

Enfin, toutes ces moisissures sont potentiellement allergénes. En effet, ces moisissures sont asso-
ciées a des réactions allergiques telles que la rhinite allergique ou I’aggravation des symptoémes
d’asthme. Le seuil de sensibilité varie d'un individu a ’autre, et selon le type de moisissures pour
une méme personne. La réponse individuelle et les symptomes ressentis varient considérablement
en fonction de la sensibilité individuelle et de la durée d’exposition aux moisissures. De plus, toutes
les moisissures contiennent des substances inflammatoires qui peuvent produire une inflammation
a degrés variable.
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FIGURE 6.9 — Visualisations au microscope optique des surfaces contaminées observées aux grossissements
50x (a, b et c) et 125x (d et e) (AR : Aspergillus ruber, ER : Eurotium rubrum, LM : Leptosphaeria maculans et
PB : Penicillium brevicompactum,).
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TABLEAU 6.6 — Tableau récapitulatif des caractéristiques des différentes moisissures qui se sont développées
sur la surface des composites.

Espece:
Genre :
Ordre:
Classe :
Division :
Croissance :

Schéma:

Toxicité :

Références :

Penicillium
brevicompactum
Penicillium sp.
Moniliale
Hyphomycetes
Deuteromycota
Peut croitre entre -2
et 30°C avec un
optimum a 23°C.

0. #—Conidie
)

)
| |s——Branche

N
|

| o——Stipe

10 pm

Stipes a paroi lisse
d’environ 500 a 800
pm de longueur.
Large pénicilline
terverticilliaire de
moins de 40 um de
long et de 40 a 50
pm de large entre
chaque phialide
extréme.
Acide
mycophénolique
(allergene)

BOTTON et al [1985];
VISAGIE et al [2014]

Eurotium rubrum
(forme sexuée)
Trichocomaceae
Eurotiale
Eurotiomycetes
Ascomycota
Peut croitre entre 5
et 37°C avec un
optimum a 25°C.

Aspergillus ruber
(forme asexuée)
Aspergillus sp.
Moniliale
Hyphomycetes
Deuteromycota
Peut croitre entre 5
et 37°C avec un
optimum a 25°C.

4 Conidiophore
> bleu-vert pale

iy

~——Tige

Conidiophore

Cleistothecia

Cleistothecium

sphérique jaune vif

d’environ 60 a 150
pm de diametre.

Pigments
quinonoides
(allergene)

» .blanc

Hyphae
fongique

100 pm

Tétes conidiennes
blanches radiées
avec un diametre
d’environ 30 a 50

pm. Tige lisse

longue jusqu’a 750

Um et avec un
diameétre compris
entre 5 et 6.5 pm.

Pigments
quinonoides
(allergene)

BOTTON et al [1985]; HERRERA et al [1990];

THOM et RAPER [1941]

Leptosphaeria
maculans
Phoma sp.
Sphaeropsidale
Coelomycetes
Deuteromycota
Peut croitre entre 15
et 32°C avec un
optimum a 22°C.

Surface de
I'agro-ressource

Pycnidium
globulaire noir
brillant et lisse avec
un diametre qui
peut aller jusqu’a
500 um. Il se
développe sous
I'épiderme avant de
se déchirer a
maturité.
Allergene

MITROVIC et
MARINKOVIC [2007];
TRAVADON [2008]
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6.2.6 Synthese

Un protocole d’évaluation de la résistance a la contamination des moisissures des composites
bio-sourcés est proposé dans cette section. Il est facilement reproductible puisqu’il nécessite
des équipements courants (armoire climatique, appareil photo et microscope optique). Le test
de vieillissement accéléré consiste a placer les composites dans un environnement favorable au
développement des moisissures pendant 3 mois (30°C; 90 %HR). La résistance a la colonisation des
composites est ensuite évaluée dans le temps a 'aide de trois tests :

m Suivi de la surface externe contaminée par les moisissures;
m Suivi de masse;

= Analyse microscopique.

Le suivi de masse prend en compte ’adsorption d’eau ainsi que la dégradation induite par le
développement fongique. Il fournit des informations sur la dégradation a long terme des composites.
De plus, il a été possible de déterminer la cinétique de la perte de masse apparente. Les composites
C1 et C2 ne présentent pas de développement fongique et la masse des échantillons augmente
jusqu’a ce qu’ils atteignent respectivement une teneur en eau d’équilibre d’environ 54 % et 48 % a
la fin de I'essai. Les composites C1 absorbent plus d’eau que les composites C2 car le taux initial
d’absorption d’eau de la paille de colza non traitée est de 208 % tandis que celle des rafles de mais
non traitées est de 72 %. Pour les composites C3, C4, C5 et C6, la cinétique de la perte de masse
évolue linéairement apres la premiére semaine. Cette semaine correspond certainement au temps
nécessaire pour obtenir une teneur en eau suffisante dans les échantillons afin de déclencher la
croissance des moisissures.

Le pourcentage de la surface externe contaminée par les composites est surveillé par I’analyse
des photographies des composites prises au cours de I'essai. La méthode proposée est basée sur
I'adaptation d’un algorithme DIC. La cinétique de croissance observée pendant I'essai est conforme
a ce qui est décrit dans la littérature en biologie et suggere que la méthode proposée fournit des
résultats cohérents et exploitables. Cette technique de suivi totalement non intrusive differe des
méthodes actuelles d’évaluation de la croissance fongique. En effet, ces dernieres sont intrusives
et/ou basées sur des évaluations visuelles subjectives. La surveillance de la surface extérieure
contaminée des composites permet une évaluation rapide et quantitative de la croissance des
moisissures, essentiellement pendant les 20 premiers jours.

L'analyse microscopique permet d’identifier les especes qui se sont développées sur les composites
au cours de I'essai. Toutes les moisissures identifiées sont des allergenes potentiels. Il s’agit principa-
lement de moisissures provenant des colonisateurs primaires. L'observation de quelques individus
issus de colonisateurs secondaires suggere que le processus de dégradation des composites est
toujours en cours apres 3 mois d’essais. En effet, ces colonisateurs doivent progressivement devenir
les moisissures dominantes si des nutriments sont encore disponibles sur le substrat. De plus, ils
sont susceptibles de créer davantage de dommages que les colonisateurs primaires puisqu’ils se
nourrissent de sucres plus complexes. Une surveillance continue de la masse, apres les 3 mois
d’essai, aurait pu étre intéressante pour vérifier cette hypothése.

Ce test permet également d’établir un lien entre la formulation chimique des composites et leur
résistance a la colonisation fongique. Les résultats suggerent que le pH d’'un matériau de construc-
tion donné est un indicateur important de sa sensibilité au développement fongique. En effet,
les formulations C1 et C2 sont les plus résistantes au développement fongique. Ceci est dit a un
pH de surface de 10. Les autres formulations ont un pH de surface inférieur ou égal a 6 et ont un
développement fongique plus ou moins important suite a une exposition a 30°C et 90 %HR pendant
trois mois. Un autre indicateur important est la composition chimique des échantillons. En effet, la
formulation C4 contient de la paraffine afin d’augmenter sa résistance a l’eau. Ainsi, la teneur en
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eau des échantillons C4 est inférieure a celle des autres échantillons, ce qui entraine une cinétique
de la croissance des moisissures sur sa surface exposée moins rapide.

6.3 Réaction au feu

Le risque d’incendie est un risque majeur de la vie domestique quotidienne en raison de I'utilisation
massive de matériaux combustibles dans I’habitat. L'utilisation accrue des systémes de prévention
ou d’arrét des incendies, comme par exemple les détecteurs de fumée ou les extincteurs, a permis
de réduire considérablement le nombre de déces par incendie depuis la fin des années 1900. Malgré
ces améliorations, les incendies demeurent un probléme important, qui cause plusieurs milliers
de déces en Europe (COSTES et al [2017]). Afin de minimiser les risques d’incendie, les matériaux
développés doivent répondre a certaines exigences de sécurité incendie. Or, le risque d’incendie est
I'un des facteurs limitant a 'utilisation de matériaux bio-sourcés dans le secteur de la construction
(FREIVALDE et al [2014]). En effet, ces matériaux sont facilement inflammables a cause de leurs
composants lignocellulosiques. Améliorer leur réaction au feu est donc essentielle pour élargir leur
domaine d’application (LAZKO et al [2013]).

6.3.1 Temps d’ignition

La résistance a I'inflammation d'un matériau est caractérisée par le temps d’ignition (temps néces-
saire au matériau pour qu'une flamme continue se maintienne a sa surface) lorsque ce dernier est
exposé a une source de chaleur (VINCENT [2016]).

L'échantillon C1 a un temps d’ignition de 19 secondes alors que I"échantillon C2 ne présente aucune
inflammation apres les 20 secondes d’exposition a une flamme d’ignition. En revanche, il s’auto-
enflamme lors du test au cone calorimetre, a partir de 780 secondes d’exposition a une source de
chaleur a 750°C.

Quant a I’échantillon C1’ (composite n°18 dans le chapitre 5 : paille de colza G14 avec extraits de
rafles de mais), son temps d’ignition est de 8 secondes. Le traitement a la soude de la paille de colza
permet donc d’augmenter le temps d’ignition des composites.

6.3.2 Perte de masse

Au cours du test au cone calorimeétre, aucun des composites n'a émit de flammeche (particule
enflammée qui se détache du matériau). En revanche, les échantillons ont subi un retrait au cours
du test qui est probablement di a la vaporisation (Figure 6.10).

FIGURE 6.10 — Photographies des échantillons C1 et C2 avant et apres le test au cone calorimeétre.
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La Figure 6.11 présente la perte de masse des échantillons C1, C1’ et C2 en fonction du temps lors
du test au cone calorimeétre.
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FIGURE 6.11 — Perte de masse des échantillons en fonction du temps lors du test avec le cone calorimeétre.

Les échantillons C1 et C1’ ont perdu respectivement 91.8 et 94.7 % de leur masse initiale. Les
deux courbes de perte de masse sont quasiment similaires bien que la courbe de I’échantillon C1’
présente un bruit de mesure plus important dii a une plus grande quantité de flamme sur la surface
exposée. Les échantillons fabriqués a partir de paille de colza ou de leurs résidus ont une perte de
masse en deux temps. En effet, la perte de masse des échantillons est rapide et linéaire jusqu’a 550
secondes (soit une perte de masse supérieure a 75 % en environ 9 minutes) puis la cinétique de
dégradation ralentit jusqu’a la fin du test.

Quant a I'échantillon C2, il s’agit de I’échantillon qui a la perte de masse la plus faible (68.6 %) au
cours du test au cone calorimetre. Sa perte de masse est linéaire avec le temps.

La Figure 6.12 donne la température de la surface exposée ainsi que celle au dos des échantillons
C1 et C2 lors du test au cone calorimeétre.
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L
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FIGURE 6.12 — Température en fonction du temps de la surface exposée au feu ainsi que du dos des
échantillons : (a) C1 et (b) C2.

La surface exposée de I’échantillon C1 met environ 100 secondes a atteindre une température de
750°C puis elle fluctue autour de cette température a cause de la présence des flammes. Quant a la
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température au dos de I’échantillon, elle va commencer a augmenter légérement a 100°C a partir
du moment o1 la surface exposée a atteint les 750°C puis elle va stagner. Cette phase correspond
ala phase de dégradation progressive (VINCENT [2016]) couplée a la perte d’eau du matériau sur
toute son épaisseur. Puis, la température va recommencer a augmenter jusqu’'a 300°C a partir de
450 secondes et de nouveau se stabiliser vers 600 secondes. Cette phase correspond a I’accélération
de la dégradation (VINCENT [2016]) et plus particulierement a la fin de la vaporisation. Enfin, la
température va augmenter continuellement jusqu’a la fin du test ou elle va atteindre 465°C. Cela
correspond a la phase de décélération qui est dii a la lente dégradation de la matiére combustible
sur sa face exposée et qui tend a terme a réduire |'épaisseur de I’échantillon jusqu’a l'extinction du
feu (VINCENT [2016]).

Comme dans le cas de I'’échantillon C1, la surface exposée de I’échantillon C2 met environ 100
secondes a atteindre une température de 700°C. Cette température va ensuite augmenter a 800°C
dés l'auto-inflammation de I'’échantillon a 780 secondes et jusqu’a 1000 secondes. Ensuite, la
température va se stabiliser vers 750°C jusqu’a la fin de I’essai. A la fin du test au c6ne calorimetre,
I’échantillon se trouve dans la phase de combustion progressive (VINCENT [2016]). Le temps requis
pour la vaporisation de I’eau de I’échantillon C2 est doublé par rapport a I’échantillon C1.

6.3.3 Synthese

L'échantillon C2 présente une meilleure réaction au feu que le composite C1. En effet, le composite
C2 ne s’enflamme pas lors de son exposition a une flamme et il a une perte de masse moins
importante (68.6 % pour le composite C2 contre 91.8 % pour le composite C1). Cela est en partie dii
au traitement des rafles de mais avec une solution de silicate de sodium, qui permet de les ignifuger.
En revanche, le traitement des pailles de colza avec une solution de soude ne diminue pas vraiment
la réaction au feu du composite C1 par rapport a celui du composite C1’. En effet, les courbes de
perte de masse des deux composites obtenues suite au test du cone calorimetre, sont quasiment
identiques. Pour déterminer la classification au feu de ces composites, un essai d’objet isolé au feu
(SBI) est nécessaire.

6.4 Conclusion

Ce chapitre de these a permis d’évaluer la résistance a 'immersion et a I’'humidité des échantillons
C1 et C2 ainsi que leur réaction au feu. Le Tableau 6.7 récapitule 'ensemble des résultats obtenus.

TABLEAU 6.7 — Récapitulatif des résistances a I'immersion et a ’humidité des composites C1 et C2 ainsi que
leur réaction au feu.

Composite C1 C2
Résistance a 'immersion Bonne Mauvaise
Résistance a ’humidité Excellente Excellente
Réaction au feu Mauvaise Bonne

Le composite C1, fabriqué avec des résidus de paille de colza, possede une bonne résistance a
I'immersion. Cette derniére permet méme d’améliorer ses propriétés thermiques. Par contre, des
essais supplémentaires, pour déterminer sa porosité totale ainsi que la répartition de la taille de
ses pores, sont nécessaires afin de bien comprendre les mécanismes qui rentrent en jeu. Quant
au composite C2, fabriqué avec des résidus de rafles de mais et des extraits de rafles de mais, il a
une trés mauvaise résistance a 'immersion. En effet, le liant a base d’extraits de rafles de mais est
soluble dans '’eau. Des modifications chimiques des chaines polymeéres sont impératives afin de
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les rendre hydrophobes.

La basicité du pH de surface des composites C1 et C2, leur confére une excellente résistance
fongique.

Le traitement des rafles de mais avec une solution de silicate de sodium permet d’ignifuger les
granulats qui auront donc une bonne réaction au feu. Par contre, le traitement des pailles de colza
avec une solution de soude ne permet pas d’améliorer la réaction au feu du granulat. La réaction au
feu du composite C1 est plut6t mauvaise. Cependant des essais supplémentaires sont nécessaires,
comme un essai d’objet isolé au feu (SBI), afin de déterminer I’Euroclasse respective des deux
composites testés.
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Conclusion générale et Perspectives

Ce travail de thése a contribué au développement de panneaux rigides d’isolation thermique
fabriqués a partir de granulats bio-sourcés (co-produits de 'agriculture locale) collés avec un liant
vert d’origine végétale. Trois types de liants ont été sélectionnés : extraction végétale, co-produit
de I'industrie ou liant industriel agro-sourcé recyclable. L'utilisation de telles combinaisons est
particulierement intéressante du point de vue environnemental car elle favorise I'agriculture locale.

La premiere partie de ce travail consiste a caractériser les cinq agro-ressources (chanvre, lin, colza,
blé et mais) a valoriser comme granulat et/ou liant. Plusieurs distributions granulométriques sont
identifiées. Globalement, les caractérisations physiques et hygrothermiques montrent que tous
les granulats sont classés comme granulats 1égers caractérisés par une porosité élevée. D'une
maniére générale, cela leur confére une grande capacité d’absorption d’eau, une faible conductivité
thermique et une valeur tampon hygrique élevée.

La confrontation entre la conductivité thermique et la valeur tampon hygrique conduit a des
constats tres intéressants vis-a-vis de la sélection des ressources. En effet, en vrac, les chénevottes,
les fines de chanvre, les anas de lin, les fines de lin, la paille de colza et la paille de blé peuvent
étre considérés comme des isolants thermiques (conductivité thermique inférieure ou égale a 58
mW/(m.K)). La conductivité thermique des agro-ressources mesurée en vrac évolue linéairement
avec la masse volumique ce qui, en soit apparait logique pour un ensemble de ressources cellulo-
siques. Les agro-ressources sont toutes d’excellents régulateurs hygriques (valeur MBV supérieure a
2.00 g/(m2.%HR)) hormis la paille de blé qui est un bon régulateur hygrique (valeur MBV comprise
entre 1.88 et 1.97 g/ (m2.%HR)). L'évolution de la valeur MBV en fonction de la masse volumique est
également linéaire. Les rafles de mais présentent la meilleure performance hygrique (valeur MBV
de 3.11 g/ (m2.%HR)) mais la conductivité thermique la plus élevée (92.6 mW/(m.K)).

La caractérisation chimique des agro-ressources montre qu’il existe une grande variabilité dans la
composition chimique de ces matériaux lignocellulosiques. La teneur élevée en polysaccharides
permet d’envisager d’utiliser ces agro-ressources comme colles ou matieres premiéres servant a la
production de liants verts. Afin d’évaluer la faisabilité, une étude préliminaire a été réalisée afin
d’évaluer I'aptitude de la paille de blé a lier d’autres agro-ressources. Une proportion minimale de
15 % de paille a été identifiée. Une deuxieme étude a été développée pour évaluer I'aptitude de
chaque agro-ressources a produire un extrait. Le procédé d’extraction proposé permet d’extraire des
agro-ressources de la cellulose, de I'hémicellulose, de la lignine et des pectines, repolymérisées ou
non. La teneur de chacun de ces composants dépend essentiellement de la composition chimique
initiale de ’agro-ressource et de sa granulométrie, de la nature et de la concentration du solvant
utilisé ainsi que du temps de macération. Ces extraits peuvent jouer le role de liant puisque lors de
la fabrication des composites et plus précisément pendant I’étape de la cuisson, les composants
contenus dans les extraits vont étre repolymérisés sous 'effet de la chaleur. A I'issue de cette étude,
deux agro-ressources sont sélectionnées pour produire des liants a partir d’extractions alcalines :
les rafles de mais et les fines de lin. A I'issue des essais d’extraction, il apparait que certains résidus
peuvent étre intéressants a valoriser comme granulats a combiner avec un liant ou pas pour la
fabrication des composites : paille de colza, fines de lin et rafles de mais.
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D’autres liants industriels ont également été sélectionnés pour le fabrication de composites. Il s’agit
de la liqueur noire, la lignine BioChoice®, la mélasse ainsi que I’acide polylactique.

A partir des granulats issus des agro-ressources, des résidus ainsi que des différents liants dévelop-
pés ou sélectionnés, des composites ont été fabriqués selon un protocole de production reposant
sur un compactage suivi d'un traitement thermique conduisant au séchage et durcissement des
composites. Les formulations et conditions de production sont définies suivant des plans d’expé-
riences afin de mettre en évidence les parametres qui impactent les performances mécaniques
et hygrothermiques des composites produits. Ces parametres sont la nature du liant, la nature
de l'agro-ressource, la granulométrie de ’agro-ressource, le traitement de 1'agro-ressource et la
pression de compactage lors de la fabrication des composites.

Les caractéristiques physiques, structurales et les performances d'usage des composites ont été
identifiées. Ces caractéristiques ont pu étre comparées a celles obtenues sur les agro-ressources,
sur des composites de référence ainsi qu’a différentes données bibliographiques.

Les travaux réalisés montrent que :

m La majorité des formulations proposées conduisent a 'obtention de composites ayant des
performances adaptées a 'usage (masse volumique, résistance mécanique, conductivité
thermique, valeur MBV);

m Seulement deux couples liant-agro-ressource ne sont pas compatibles (résidus rafles de
mais-mélasse et résidus de rafles de mais-PLA);

m De facon générale les composites développés ont une conductivité thermique faible mais qui
reste supérieure a 65 mW/(m.K). Toutefois, le composite chanvre-liqueur noire compacté
avec une faible pression présente une conductivité thermique de 62.8 mW/(m.K) et est donc
considéré comme un isolant thermique d’apres la norme NF P75-101 (AFNOR [1983]);

m Les composites formulés avec les rafles ou les résidus de rafles de mais présentent des masses
volumiques plus importantes qui pénalisent la conductivité thermique;

m Lintroduction du liant pour formuler les composites se traduit par une légére modification
de la relation caractéristique de I’évolution de la conductivité thermique en fonction de la
masse volumique. Le liant pénalise systématiquement la conductivité thermique;

m Selon la classification Nordtest (RODE et al [2005]), tous les composites sont d’excellents
régulateurs hygriques (MBV > 2 g/ (m2.%HR)) excepté celui qui est composé de chénevottes
et de PLA;

m Les composites a base de résidus de rafles de mais possedent les meilleures performances
hygriques. Les valeurs obtenues se placent parmi les meilleures valeurs jamais mesurées
sur un matériau de construction. Un tel matériau est donc particulierement adapté a une
application en parement interne d'une enveloppe;

m Lavaleur MBV n’est pas directement liée a la masse volumique et I'affinité entre le liant et
le granulat conditionne particulierement ce parametre. Dans certains cas (PLA) des effets
de fermeture de la porosité sont notés, ils pénalisent le MBV. Curieusement, le traitement
alcalin des rafles de mais conduit a augmenter la valeur MBV (en vrac). Ce granulat associé
aux extraits de rafle de mais voit encore augmenter sa valeur MBV;

m Lévolution de la valeur MBV de composites obtenus avec une méme formulation mais
différentes conditions de compactage lors de la production permet d’identifier une masse
volumique optimale. Une concurrence entre I'effet d'une augmentation de la surface de
sorption et I'effet d'une diminution de la porosité et donc de la perméabilité a la vapeur
apparait;

m Le composite fabriqué a partir de pailles de colza traitées avec une solution de soude a 2.5 %
et recollées avec elles-mémes constitue un compromis intéressant. L'absence de liant et le
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traitement alcalin permettent d'obtenir une performance hygrique importante (valeur MBV
de 3.7 g/(m2.%HR) supérieure de plus de 60 % a celle d'un composite produit avec des pailles
de colza non traitées) tout en gardant une masse volumique apparente raisonnable (222.1
kg/m?3 au point sec) conduisant a une faible conductivité thermique (81.5 mW/(m.K) au point
sec).

A partir des résultats précédents, une conception originale est proposée sous la forme d'un compo-
site bi-couche dans le but de coupler des performances thermiques et hygriques optimisées. Une
couche mince de parement permet de garantir une valeur de MBV élevée. Une couche épaisse de
composite constituant le corps isolant apporte la résistance thermique. Le composite de parement
est composé de résidus de rafles de mais collés avec le liant extrait des rafles de mais. Le corps iso-
lant présente une masse volumique apparente beaucoup plus faible. Il est composé de chénevottes
recollées avec le liant extrait des rafles de mais. La résistance thermique de ce composite bi-couche
est suffisamment élevée pour étre exploité comme complexe isolant et la valeur MBV est élevée (au
minimum supérieure a 4.0 g/ (m2.%HR)).

La résistance a I'immersion et a ’humidité ainsi que la réaction au feu des composites les plus
prometteurs ont également été évaluées. Limmersion accidentelle a permis de mettre en évidence
que les liants extraits des agro-ressources restent solubles dans I'eau. Des modifications chimiques
des chaines polymeres sont impératives afin de les rendre hydrophobes. En revanche, le composite
fabriqué avec des résidus de paille de colza, présente une bonne résistance a I'immersion et voit
ses propriétés thermiques améliorées. Des essais supplémentaires, pour déterminer sa porosité
totale ainsi que la répartition de la taille de pores, sont nécessaires afin de bien comprendre les
mécanismes qui rentrent en jeu. Il conviendrait également d’évaluer I'incidence d'une immersion
sur les performances mécaniques. La basicité du pH de surface des composites fabriqués avec des
agro-ressources traitées avec un solvant alcalin, leur confére une excellente résistance fongique. De
plus, le traitement des agro-ressources avec une solution de silicate de sodium permet d’ignifuger
les granulats qui auront donc une bonne réaction au feu. Ce qui n’est pas le cas du traitement avec
une solution de soude. Cependant des essais supplémentaires seraient nécessaires, comme un
essai d'objet isolé au feu (SBI), afin de déterminer I'Euroclasse respective des composites testés.

Les résultats obtenus sont particulierement intéressants et présentent un potentiel d’exploitation
important. Ils ouvrent des perspectives pouvant porter sur la caractérisation des ressources, les
procédés de production de liants, les formulations et les caractéristiques des composites.

Ainsi, quelques fluctuations des propriétés ont été notées lors des changements de batch des
agro-ressources, notamment les performances hygriques des composites. Etant donné que la
composition chimique de la plante dépend de la zone de culture, de la météo (soleil, humidité
relative, température, pluie et vent) et de sa maturité, il serait intéressant d’évaluer la constance des
propriétés multi-physiques des agro-ressources sur plusieurs années.

Le comportement hygrothermique des composites développés dans ce manuscrit est caractérisé
al’échelle du matériau. Pour compléter cette caractérisation, il serait intéressant de mesurer la
surface spécifique et la perméabilité a la vapeur de 'ensemble des composites développés.

Afin d’évaluer les performances réelles a I'échelle de la paroi d'un batiment de certaines des so-
lutions proposées, un test est actuellement en cours dans une chambre bi-climatique (Figure
6.13). La paroi a été divisée en quatre murs tests (tous instrumentés avec plusieurs sondes humi-
dité/température a différentes épaisseurs de la paroi).

Un mur correspond a la solution retenue par le projet ISOBIO composée d'un corps isolant central
en laine de chanvre, d'un panneau OSB et de parements réalisés avec des panneaux rigides isolants
(panneau CAVAC et panneau LigniCell®) couverts d'un enduit intérieur terre et d'un enduit BCB a
base de chaux en extérieur (Figures 6.13.c et 6.14).

Sur la base de la conception multicouche de la paroi développée dans le cadre du projet ISOBIO,
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Coté intérieur [ Coté extérieur

FIGURE 6.13 — Photographies intérieur et extérieur de la paroi montée dans la chambre bi-climatique : (a)
panneau de paille de colza traitée, (b) panneau bi-couche, (c) solution retenue par le projet ISOBIO et (d)
béton terre-chanvre (MAZHOUD [2017]), avant I'application des enduits et 'ajout de la couche de rafles de
mais pour la cellule (b).
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FIGURE 6.14 — Composition de la paroi ISOBIO.
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deux solutions constructives sont mises en place :

m Une solution correspond a I'utilisation de panneaux de paille de colza traitée développés au
cours de ces travaux (Figure 6.13.a) qui remplacent les panneaux CAVAC et LigniCell®;

= Une seconde solution correspond a I'utilisation du composite bi-couche élaboré durant
cette these (Figure 6.13.b) appliqué en parement interne en substitution de I'enduit intérieur
Claytec®et du panneau LigniCell®. Le panneau CAVAC est également remplacé par le corps
isolant du bi-couche.

A titre comparatif, une solution constructive de type terre — chanvre élaboré au cours de la these de
Brahim Mazhoud (MAZHOUD [2017]) est mise en place avec les mémes enduits que ceux utilisés
dans la solution exploitant le bi-couche (Figure 6.13.d).

L'étude a’échelle de la paroi constitue la derniéere phase du projet ISOBIO. Elle repose sur la mesure
des réponses hygrothermiques de ces murs soumis a des sollicitations dynamiques. L'exploita-
tion des données doit permettre de confronter les résultats expérimentaux a ceux produits par
simulations numériques.

Il serait également intéressant de réaliser 'analyse du cycle de vie de ces quatre systemes de
construction afin de quantifier et comparer leur impact environnemental. De plus, cela permettrait
de vérifier que ces systémes constructifs sont plus respectueux de I’environnement qu’'un systéme
traditionnel.
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: Développement de composites bio-sourcés destinés a I'isolation des bati-

ments

Mot clés :

Resumé : L'objectif de cette thése est de développer
de nouveaux matériaux isolants bio-sourcés pour le
batiment qui contribuent a réduire leurs impacts en-
vironnementaux. Les matériaux développés doivent
avoir une faible énergie grise et une faible empreinte
carbone. lls doivent également contribuer a réduire
les besoins énergétiques des batiments tout en assu-
rant un confort hygrothermique élevé des utilisateurs.
Tout d'abord, des matieres premieres d'origine agri-
cole (chenevottes, anas de lin, paille de blé, paille
de colza et rafles de mais) sont caractérisées d'un
point de vue chimique, physique, hygrothermique et
mécanique, dans la perspective de développer des
composites bio-sourcés destinés a I'isolation des ba-
timents. Leur composition chimique se révele inté-
ressante pour le développement d'un liant vert. Une

BIé, Chanvre, Colza, Détérioration, Eco-matériaux, Isolants thermiques, Lin, Mais

étude visant a évaluer cette aptitude est donc réali-
sée. A l'issue de cette derniére, deux liants correspon-
dants a des extractions réalisées sur les rafles de mais
et sur les fines de lin sont retenus. D'autres liants
provenant de l'industrie sont également sélectionnés
pour la confection de composites. Puis des compo-
sites sont fabriqués pour étudier I'influence des gra-
nulats, du liant, de la granulométrie des granulats,
de la réalisation d'un pré-traitement alcalins des gra-
nulats et de la pression de compaction appliquée lors
de la mise en ceuvre des composites sur leurs perfor-
mances hygrothermiques ainsi que leurs propriétés
mécaniques. Enfin, la résistance a I'immersion acci-
dentelle et a I'humidité ainsi que la réaction au feu
des formulations les plus prometteuses sont étudiées.

: Development of bio-based composites for building insulation

Keywords :

Abstract : The aim of this thesis is to develop new
bio-based building insulating materials which contri-
bute to reduce their environmental impacts. The de-
veloped materials shall have low embodied energy
and low carbon footprint. They shall contribute to
reduce energy needs of buildings and to ensure high
hygrothermal comfort of users. First, raw materials
from agricultural resources (hemp shiv, flax shiv,
wheat straw, rape straw and corn cobs) are charac-
terized from a chemical, physical, hygrothermal and
mechanical point of view, with a aim of developing
bio-based composites for the thermal insulation of
buildings. Their chemical composition is interesting

Corn, Deterioration, Eco-materials, Flax, Hemp, Rape, Thermal Insulators, Wheat

for the development of green binder. A study to as-
sess this ability is carried out. At the end of the study,
two binders corresponding to extractions performed
on corn cobs and flax fines are developped. Other
binders from industry are also selected for composite
production. Then, composites are produced to study
the influence of aggregates, binder, granulometry of
aggregates, alkaline pre-treatment of aggregates and
compaction pressure applied during the processing of
composites on their hygrothermal performances and
mechanical properties. Finally, the resistance to acci-
dental immersion and humidity and the reaction to
fire of the most promising formulations are studied.
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