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Chafic ACHOUR

Etude multi-échelles du Gonflement — Retrait des matériaux
biosourcés

Résumé :

Le présent travail de thése se concentre sur une étude approfondie du comportement de gonflement et
de retrait des matériaux biosourcés, en tenant compte des variations d’humidité relative et en mettant
en lumiére des méthodes et protocoles de mesures pour ces nouveaux matériaux fortement
hétérogénes. L'objectif fondamental est d’examiner ces phénoménes a différentes échelles, en
commencant par une analyse microscopique des granulats végétaux.

Les analyses microscopiques ont révélé que la moelle de tournesol présente un gonflement moyen de
gonflement de 42%, suivie de la paille de blé avec 24%, puis la paille de colza avec 16,6%, et enfin
I'écorce de tournesol avec 5% entre des taux d'humidité relative de 12% et 90%. Dans cette perspective,
deux traitements préalables ont été utilisés pour réduire les variations dimensionnelles : le bicarbonate
de sodium et le chlorure de sodium. Le protocole de traitement a été optimisé en examinant l'influence
de la durée du traitement et du ringage sur le gonflement et le retrait des granulats. Les résultats mettent
en évidence une efficacité différenciée du traitement au bicarbonate de sodium par rapport au chlorure
de sodium, réduisant le gonflement des granulats de plus de 60%. En revanche, le chlorure de sodium
ne le réduit que de 20%. Cette différence est attribuée a la modification des constituants chimiques des
granulats induite par le traitement, réduisant voire éliminant les constituants responsables du caractere
hydrophile des granulats.

Une contribution significative de cette thése réside dans la conception et la réalisation d'un dispositif
expérimental novateur, a savoir un banc d'essai permettant la mesure sans contact des déplacements
a I'échelle macroscopique des matériaux hétérogénes. L'utilisation de capteurs laser de déplacement a
permis de mesure les déplacements de ces matériaux sous des conditions climatiques extrémes, en
particulier en appliquant des protocoles de vieilissement accéléré impliquant des cycles
d'immersion/séchage et d'humidification/séchage. Les résultats montrent que le comportement de
gonflement et de retrait des biocomposites varie en fonction du type de granulat utilisé. L’analyse des
résultats a révélé un comportement opposé entre I'épaisseur et la hauteur des biocomposites en
réponse a la variation d’humidité. Pendant la phase d'humidification, la hauteur se rétracte et I'épaisseur
gonfle, tandis que pendant la phase de séchage, la hauteur gonfle et I'épaisseur se rétracte. Une
compétition entre le gonflement interne des granulats du biocomposite et I'effet gravitationnel de I'eau
est en jeu qui par conséquent influence le comportement mécanique des biocomposite.

En outre, cette recherche se penche également sur le comportement complexe des biocomposites
recouverts d'un enduit de protection et la compréhension des phénoménes de gonflement et de retrait
dans le cas du systéme isolant-enduit. A l'aide du banc d’essai équipé des capteurs laser de
déplacement, une série d'expériences a été entreprise pour évaluer l'impact de ces phénoménes sur
les biocomposites étudiés et leur interaction avec I'enduit. Le r6le de I'enduit dans la limitation des
déformations dues au gonflement et au retrait est établi, bien que des variations des déformations
différentielles et de la potentialité de formation de fissures entre le biocomposite et I'enduit soient
observées.

Dans un contexte plus général, ce travail offre une contribution pionniére a la compréhension avancée
des variations dimensionnelles des matériaux biosourcés face aux variations d'’humidité et a leur
interaction avec des revétements de protection. Les implications de cette recherche vont au-dela de la
sphéere académique, puisqu'elles suscitent des perspectives prometteuses pour l'application pratique
de ces matériaux dans des environnements réels de construction.

Mots clés : Granulats végétaux — Gonflement — Retrait — Traitement — Biosourcés




Multi-scale study of Swelling — Shrinkage of Bio-based
Materials

Summary:

This doctoral study focuses on an in-depth investigation of the swelling and shrinkage behavior of
biobased materials, taking into account variations in relative humidity and highlighting measurement
methods and protocols for these highly heterogeneous new materials. The fundamental objective is to
examine these phenomena at different scales, starting with a microscopic analysis of plant aggregates.

Microscopic analyses revealed that sunflower pith exhibited an average swelling of 42%, followed by
wheat straw with 24%, then rapeseed straw with 16.6%, and finally sunflower husk with 5% between
relative humidity levels of 12% and 90%. In this context, two pre-treatments were employed to reduce
dimensional variations: sodium bicarbonate and sodium chloride. The treatment protocol was optimized
by studying the influence of treatment duration and rinsing on the swelling and shrinkage of aggregates.
The results highlight differential effectiveness between sodium bicarbonate and sodium chloride
treatments, with the former reducing aggregate swelling by over 60%, whereas the latter reduces it by
only 20%. This disparity is attributed to the modification of aggregate chemical constituents induced by
the treatment, reducing or eliminating components responsible for hydrophilic behavior.

A significant contribution of this thesis lies in the design and implementation of an innovative
experimental setup, namely a testing enabling contactless measurement of macroscopic displacements
of heterogeneous materials. The use of laser displacement sensors facilitated the measurement of
material displacements under climatic conditions, particularly through accelerated aging protocols
involving immersion/drying and humidification/drying cycles. The results demonstrate that the swelling
and shrinkage behavior of biocomposites varies based on the type of aggregate used.

The analysis revealed an opposing behavior between biocomposite thickness and height in response
to humidity variation. During the humidification phase, height contracts and thickness expands, while
during the drying phase, height expands and thickness contracts. A competition between internal
swelling of the biocomposite aggregates and the gravitational effect of water is at play, consequently
influencing the mechanical behavior of biocomposites.

Furthermore, this research delves into the complex behavior of biocomposites coated with a protective
coating and seeks to understand swelling and shrinkage phenomena in the insulation-coating system.
Using the testing equipped with laser displacement sensors, a series of experiments were conducted to
assess the impact of these phenomena on the studied biocomposites and their interaction with the
coating. The role of the coating in limiting deformations due to swelling and shrinkage is established,
although variations in differential deformations and the potential formation of cracks between the
biocomposite and the coating are observed.

In a broader context, this work offers pioneering insight into the advanced understanding of dimensional
variations in response to humidity changes and their interaction with protective coatings in biobased
materials. The implications of this research extend beyond the academic realm, as they hold promising
prospects for the practical application of these materials in real construction environments.

Keywords: Plant Aggregates — Swelling — Shrinkage — Treatment — Bio-based
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Introduction générale

Introduction générale

Face aux deéfis environnementaux actuels, le secteur du batiment est confronté a la nécessité
urgente de réduire son impact environnemental global. Cette recherche d'une empreinte plus
Iégére englobe divers aspects, dont la consommation d'énergie, les émissions de gaz a effet de
serre, I'exploitation excessive des ressources granulaires, la dépense significative d'énergie pour
la fabrication des matériaux, la gestion des déchets, ainsi que les besoins énergétiques liés au
chauffage et au refroidissement des batiments.

Pour répondre a ces exigences et de dépasser les critéres établis par la Réglementation
Environnementale 2020 (RE2020), une série d'actions prioritaires a été identifiée. Ces actions
mettent en avant la nécessité d’explorer et de développer de nouveaux matériaux de
construction & faible impact environnemental. Dans ce contexte, les écomatériaux jouent un
role crucial en proposant des alternatives durables dans le domaine de la construction. Les
écomatériaux se distinguent par leur origine axée sur le recyclage, utilisant des matieres
premiéres récupérées a faible impact environnemental. Cette approche permet non seulement
de réduire la dépendance aux matériaux traditionnels, mais aussi de limiter la surconsommation
de ressources naturelles, de déchets générés et de réduire I’énergie de transformation et de
fabrication. Le recyclage des déchets de déconstruction ainsi que la valorisation de certains
produits industriels et agricoles en sont des exemples concrets.

Au ceeur de ces initiatives se trouvent les matériaux biosourcés qui, en englobant les matieres
premiéres végétales, jouent également un réle central dans cette transition. Issus généralement
de co-produits ou de résidus agricoles, ces matériaux présentent une voie alternative
intéressante pour réduire notre empreinte écologique. En utilisant des ressources issues des co-
produits ou déchets agricoles, les matériaux biosourcés offrent une solution a la fois durable et
innovante pour la construction. Leur utilisation contribue a la valorisation de matiéres souvent
sous-exploitées, tout en offrant des avantages en termes de performance environnementale et
d'efficacité énergétique. En mettant en avant ces matériaux a faible impact, la construction
durable peut franchir une nouvelle étape vers un avenir plus respectueux de 1I’environnement.

Ces matériaux biosourcés, en plus de leur origine renouvelable, se distinguent par les propriétés
des fibres ou granulats végétaux variant selon leur disponibilité locale. Dans le cadre des projets
et programmes de recherche financés par la région Centre-Val de Loire [1] [2] [3], plusieurs
matériaux a base de résidus agricoles abondants dans la région comme la paille de céréales, le
tournesol, ou le colza ont été développés. Le choix du liant et du type de granulat ouvre un
éventail large de perspectives pour le développement de matériaux biosourcés. Le mélange des
granulats végétaux avec différents liants tels que la chaux, la terre ou des mélanges préformulés
offre une variété de propriétés mécaniques, thermiques et hydriques. Notamment, le liant a base
de chaux et de pouzzolane, connu sous le nom de Tradical PF70, est largement adopté dans les
matériaux biosourcés en raison de ses avantages. Il facilite le mélange et encourage la
carbonatation avec la chaux aérienne, ce qui contribue a améliorer les propriétés mecaniques et
la durabilité des matériaux. Ainsi, les matériaux qui adoptent ce liant montre leur aptitude a
soutenir des charges, y compris leur propre poids, ainsi qu'a garantir une durée de vie



Introduction générale

considérable [4] [5]. Il convient de souligner que les propriétés mecaniques et hygrothermiques
des bétons biosourcés sont influencées par divers facteurs, parmi lesquels se trouvent les
caractéristiques des granulats, la nature du liant et son dosage [6] [7] [8].

Cependant, malgré la reconnaissance croissante des performances thermiques et hydriques des
matériaux biosourcés pour a la fois réduire la consommation énergétique des batiments et
assurer le confort de I’occupant, leur utilisation reste encore limitée. Un premier facteur
limitant est I'absence de normes specifiques et de régles d'application adaptées a ces matériaux.
En France, depuis 2007, des directives professionnelles ont été élaborées pour régir la
construction en béton de chanvre (Association construire en chanvre & Fédération Francaise
du Batiment, 2009). Ces directives constituent le principal cadre de référence pour la mise en
ceuvre de bétons biosourcés et font actuellement I'objet d'une mise a jour. Elles ont pour objectif
d'assurer la qualité et la durabilité des batiments construits avec du béton de chanvre, et ont été
rédigées par un groupe d'experts a partir de leur expérience dans ce domaine. Ces directives ont
été approuvees par I'APAVE, le Conseil des professions de la Fédération Francaise du Batiment
(FFB) et la Commission Prévention Produit (C2P) de I'Agence Qualité Construction (AQC).
Cette lacune dans la réglementation entrave leur utilisation généralisée et freine leur intégration
dans les pratiques de construction courantes. Une approche intégrée et coordonnée entre les
instances réglementaires, les chercheurs et les acteurs de I'industrie permettrait de favoriser une
transition vers une utilisation plus répandue et durable des matériaux biosourcés dans le secteur
du batiment. Une évolution réglementaire visant a établir des références techniques précises et
des critéres de performance clairs faciliterait I'intégration des matériaux biosourcés dans les
pratiques de construction.

Pour garantir leur adaptation aux exigences du contexte climatique changeant, il est
indispensable de poursuivre les recherches et les innovations technologiques visant a améliorer
la compréhension du comportement de ces matériaux biosourcés. Des recherches scientifiques
approfondies ont ét¢ menées afin d’étudier leurs propriétés fonctionnelles ainsi que leur
durabilité face a différentes conditions climatiques [9]. Il est important de considérer que la
durabilité de ces matériaux peut étre affectée par des conditions environnementales et
accidentelles changeantes telles que des inondations, des dégats des eaux, des incendies ou
encore des variations séveres de température et d’humidité. Pour garantir la durabilité et les
performances de ces matériaux, il est essentiel de comprendre en profondeur leur comportement
et en particulier son interaction avec I’humidité. En effet, les bétons biosourcés sont reconnus
pour leur fort potentiel hygroscopique [10] [11] ce qui leur permet d'agir comme des régulateurs
d’humidité passifs grace a leur perméabilité inhérente a la vapeur d'eau. De plus, du fait de la
chaleur latente associée aux processus d'adsorption et de désorption, ces matériaux pourraient
également étre exploités comme des systemes passifs de régulation thermique. Par ailleurs, en
raison des processus d'adsorption et de désorption impliquant des changements de chaleur
latente, il est possible d'exploiter ces matériaux comme systémes de régulation thermique
passive [12]. Leur caractere perméable leur confére la capacité de permettre le passage de la
vapeur, ce qui leur permet d'ajuster les niveaux d'humidité environnants. La régulation
thermique passive se refére a l'utilisation de matériaux et de systémes qui sont congus pour
réguler naturellement la température a l'intérieur d'un espace sans avoir recours a des sources
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d'énergie externes. Ces systemes exploitent donc les propriétés thermiques et hydriques des
matériaux biosourcés, pour maintenir une température confortable et stable, contribuant ainsi a
réduire la consommation d'énergie pour le chauffage et le refroidissement des batiments.

Par contre, une longue exposition a I'numidité peut provoquer la formation et la croissance de
microorganismes [13] [14]. De plus, en raison de leur sensibilité aux changements d’humidité,
ces matériaux peuvent subir des variations dimensionnelles, ce qui peut entrainer des
fissurations [5] et des problemes de mise en ceuvre. Parallélement, l'absorption d'eau
importante, peut aussi réduire directement leurs propriétés mécaniques [15] [16].

C'est dans ce contexte que s'inscrit mon projet de theése, financé par la région Centre Val de
Loire et intitulé "Etude multi-échelles du gonflement-retrait des matériaux biosourcés". Ce
projet a pour objectif d'analyser et comprendre le phénomeéne de gonflement-retrait a 1’échelle
du granulat végétal, des matériaux biocomposites, et ensuite d'évaluer son impact sur les
isolants revétus d’un enduit de protection. L'objectif principal de cette approche est de mener
une évaluation compléte qui englobe a la fois les aspects microscopiques et macroscopiques du
gonflement et du retrait. A I'échelle microscopique, cette évaluation repose sur I'utilisation du
microscope optique et se concentre sur I'analyse détaillée des variations dimensionnelles qui
sont influencées par les propriétés hygroscopiques et biochimiques. Parallélement, a I'échelle
macroscopique, les variations dimensionnelles des granulats ont un impact sur la réponse
globale des biocomposites. Pour quantifier ces variations a grande échelle, nous concevrons un
banc d’essai utilisant des capteurs laser de déplacement permettant de réaliser une mesure sans
contact prenant en compte la forte hétérogénéité de ces matériaux biosourcés. Nous
examinerons ensuite les traitements appliqués aux granulats pour améliorer leurs propriétés,
ainsi que la méthode de quantification de leurs composants chimiques pour mettre en évidence
leur influence sur la réduction des variations dimensionnelles.

La démarche scientifique de ces travaux de thése est structurée autour de cing chapitres :

Le premier chapitre propose une revue de littérature approfondie sur le phénomene de
gonflement et de retrait des granulats végétaux, en mettant I'accent sur leurs compositions
biochimiques. Le chapitre met en exergue la sensibilité de ces granulats aux conditions
hygrothermiques, telles que la température et I'hnumidité. Ces granulats végétaux sont fortement
sensibles aux conditions hygrothermiques qui peuvent affecter la structure et la composition
des granulats végétaux, ce qui peut a son tour affecter leur capacité de gonflement et de retrait
des granulats et des biocomposites. Le chapitre aborde également les propriétés principales des
matériaux biosources dans les travaux de développement et de caractérisation, en mettant
I'accent sur les granulats végétaux. Le chapitre souligne ensuite I'influence de la composition
chimique des granulats végétaux sur leur gonflement, avec une attention particuliere accordée
aux polysaccharides tels que la cellulose, I'némicellulose et la pectine. Les propriétés de ces
composés peuvent avoir un impact significatif sur la capacité des granulats végétaux a absorber
et retenir I'eau, ce qui peut affecter leur volume et leur forme. Le chapitre aborde également les
différentes méthodes de traitement des granulats végétaux ainsi que les techniques de mesure
des déformations microscopiques et macroscopiques des granulats végétaux proposées dans la
littérature.
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Le deuxieme chapitre de cette étude se consacre a la présentation des granulats végetaux
étudiés, suivi d'une présentation de la méthode utilisée pour la fabrication de matériaux
biosourcés (les biocomposites) en utilisant ces granulats comme matiére premiere. Cette
approche comprend différentes étapes, dont la formulation, le processus de fabrication et les
conditions de conservation. Ces différentes étapes s'appuient sur des recherches précédentes
menées au Laboratoire LaMé au sein de 1’équipe génie civil [1] [2] [3]. De plus, ce chapitre
explore en détail les méthodes de caractérisation développée dans le cadre de ce travail dans le
but de quantifier les variations dimensionnelles des granulats a I'échelle microscopique et des
matériaux biocomposites a 1’échelle macroscopique.

Le troisieme chapitre est consacré aux résultats de caractérisation des quatre granulats étudiés.
La premiére partie se concentre sur la mesure du gonflement et du retrait des granulats non
traités. Nous examinons les variations dimensionnelles observées lors des cycles
d'’humidification et de séchage, tout en identifiant les facteurs qui influencent ces variations. La
deuxiéme partie de I'étude porte sur I’amélioration du protocole de traitement en étudiant son
effet sur la réduction du comportement hygroscopique des granulats. Enfin, la troisieme partie
présente les résultats du traitement sur les granulats avec une comparaison avec les granulats
non traités. Cette comparaison nous permet d'évaluer l'impact réel du traitement sur le
comportement des granulats végétaux face a I'humidité. L’effet du traitement sur la composition
chimique a I’origine des changements de comportement est également mis en évidence a la fin
de ce chapitre.

Le quatriéme chapitre est concentré sur une analyse minutieuse des variations dimensionnelles
des biocomposites a une échelle macroscopique. En utilisant le dispositif développé muni de
capteur laser de déplacement, nous évaluons les déplacements des biocomposites a grande
échelle en exposant ces matériaux a différentes plages d'humidité dans des conditions
hygrothermiques controlées. Cette approche permettra d’investiguer le comportement des
biocomposites face aux variations d'’humidité en proposant une méthodologie de traitement des
résultats obtenus. Au cours de cette analyse, des parametres essentiels tels que la précision des
mesures et la reproductibilité des résultats seront examinés. Une modélisation réalisée en
utilisant le logiciel AutoCAD permet d'obtenir une visualisation plus précise des variations
dimensionnelles a différentes plages d'humidité relative. Parallelement, nous mettons en
lumiere les relations existantes entre les variations dimensionnelles observeées et les proprietés
mécaniques des materiaux. Cela est réalisé a travers une modélisation numérique utilisant le
logiciel COMSOL Multiphysics.

Dans le cinquiéme et dernier chapitre de cette étude, une attention spécifique est accordée a
I'évaluation de l'impact du gonflement-retrait des biocomposites sur leur comportement
lorsqu'ils sont revétus d'un enduit. L'objectif ici est de reproduire le comportement des
biocomposites a I'echelle d'une paroi en les recouvrant d'un enduit de protection. Les variations
dimensionnelles induites par le phénomene de gonflement-retrait peuvent potentiellement
influencer I'interface entre le matériau et I'enduit. Pour aborder ces éventuels problemes, une
série d'expériences est menée pour analyser les interactions entre le biocomposite et I'enduit.
Les échantillons sont soumis a des cycles d’humidification et de séchage. Cette démarche
permet de mesurer les changements dimensionnels qui se produisent dans différentes plages
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d'’humidité relative. De plus, des cycles d'immersion et de séchage répétitifs sont réalisés pour
analyser les réactions et les comportements des échantillons sous ces conditions, en mettant
particulierement en lumiére I'interaction entre I'enduit et le matériau biocomposite.
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Chapitre | : Etat de I’art sur les matériaux biosourcés et leurs
propriétes vis-a-vis de ’humidité

1.1 Introduction

Les granulats végétaux présentent des propriétés attrayantes pour diverses applications. En
particulier, leur faible conductivité thermique grace a leur forte porosité leur confére une
capacité d'isolation thermique efficace, permettant de réduire les pertes de chaleur et de
maintenir une température confortable a I'intérieur des batiments [17] [18]. Ils offrent également
une isolation acoustique favorable, limitant la propagation du bruit a travers les structures [4]
[19]. En plus, leur capacité a réguler I'hnumidité ambiante contribue a créer un environnement
intérieur sain et confortable [20]. Les propriétés des granulats végétaux offrent aux matériaux
biosourcés des caractéristiques exceptionnelles.

Cependant, malgré ces avantages, leur utilisation est limitée en raison de leur comportement
particuliers en cas de variation des conditions environnementales [21]. En effet, bien que la
grande porosité des granulats offre une capacité d'absorption et un stockage rapide de
I'numidité, trés intéressant pour le confort hygrothermique, cela conduit a une instabilité
dimensionnelle des biocomposites en raison du gonflement et du retrait qui n'est pas encore
évalué et maitrisé [22].

Une étude de mesure des variations dimensionnelles des granulats végétaux et de l'interaction
entre la matrice liante et ces granulats est importante dans le contexte des biocomposites [23].
Le liant joue un role essentiel dans la cohésion des particules du matériau biosourcé en limitant
le gonflement et le retrait des granulats [24]. Cependant, malgré cette action de liaison, des
fissures peuvent apparaitre dans le matériau biosourcé en raison de ce phénomeéne de
gonflement et du retrait des granulats végétaux. Cette observation est étayée par les études de
durabilité de sous I’action de I'hnumidification et du séchage [5]. Cela souligne I'importance de
mieux comprendre et contrdler ces phénomeénes pour améliorer la durabilité et les performances
mécaniques des matériaux biosourcés pour une utilisation dans des conditions d’usage avec un
fort gradient.

Le processus d'absorption de I'numidité dans les matériaux hydrophiles est complexe et
implique des changements continus dans la structure des granulats en raison du gonflement
influencé par divers facteurs tels que la composition chimique, la morphologie, la taille des
pores et la structure[25]. Pour mieux comprendre le processus de gonflement, les chercheurs
étudient souvent le gonflement et I'absorption d'eau des quatre composants primaires des
granulats, a savoir la cellulose, I'némicellulose, la lignine et la pectine.

Pour rendre l'utilisation de ces ressources vegétales plus compeétitive, il est essentiel de bien
comprendre et maitriser leurs propriétés morphologiques, physico-chimiques et mécanigues.
Cette compréhension approfondie permettra de prédire le comportement des biocomposites a
court terme pendant la phase de fabrication, ainsi que leurs performances en service.

Ce premier chapitre sera consacré a la présentation de I'état de I'art de la fabrication des
matériaux biosources ainsi qu'a leurs proprietés fonctionnelles qui les positionnent en tant que
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matériaux alternatifs pour l'isolation, respectueux de I'environnement. Plus précisément, une
attention particuliére sera accordée a l'influence des propriétés hygroscopiques sur le
comportement, allant de I'échelle microscopique des granulats végétaux a I'échelle
macroscopique des matériaux biosourcés. Une analyse approfondie des divers traitements
appliqués aux granulats végétaux sera exposee, mettant en évidence leur impact sur les
propriétés d'absorption d'eau des granulats dans le but de réduire les taux de gonflement et de
retrait. De plus, les méthodes de mesure utilisées pour quantifier les déformations résultantes
des phénomeénes de gonflement et de retrait seront étudiées. Cela inclura des approches pour
évaluer les déformations a I'échelle microscopique des granulats ainsi qu'a I'échelle
macroscopique des biocomposites.

1.2 Compositions des matériaux biosourcés : role du liant

Un matériau composite est formé par I'association d'un renfort et une matrice qui, lorsqu'ils sont
combinés, offrent des propriétés améliorées par rapport a celles des matériaux individuels.
L'analyse approfondie des matériaux de construction biosourcés nécessite une comprehension
détaillée des interactions qui se produisent a différentes échelles, de la microstructure a 1’échelle
macroscopique de 1’échantillon ou de la paroi. Au niveau microscopique, les granulats végétaux
composés de sous-produits agricoles sont mélangés a un liant, I’ensemble contribuant a la
complexité et a la variabilité de la microstructure. Indépendamment de son type, la matrice ou
le liant joue un role dans la protection et la préservation de la configuration géométrique. Elle
lui confére ainsi des caractéristiques mécaniques, hydriques et thermiques [26].

Différents types de liants ont été développés pour la fabrication de matériaux biosources,
incluant le Tradical PF70 [27], le Tradichanvre [28], le batichanvre [29], le Tradical HB[30],
ainsi que des mélanges comprenant de la chaux et des ciments, de la chaux et du laitier granulé
de haut fourneau, et de la chaux et du metakaolin. La fabrication des matériaux biosourcés
implique la considération de différents rapports, tels que le rapport liant-eau et le rapport liant-
granulat. Un rapport liant-eau adéquat garantit une bonne hydratation du liant, ce qui favorise
la réaction chimique nécessaire pour renforcer la cohésion interne du matériau. Cependant, un
exces d'eau peut entrainer une réduction de la résistance et de la durabilité du matériau [18]. Le
rapport liant-granulat, quant a lui, concerne la proportion de granulats dans le mélange.
L’optimisation des rapports permet de maximiser les propriétés mécaniques souhaitées, telles
que la résistance a la compression, la résistance a la flexion ou la résistance a la traction.
Cependant, une mauvaise proportion entre les granulats, le liant, I'eau et les additifs peut
entrainer divers problémes, tels qu'une faible compacité, une réduction de la résistance
structurelle ou des variations dimensionnelles indésirables. Afin d'obtenir des matériaux
biosourcés de haute qualité, il est important d’optimiser leur formulation selon 1’utilisation
souhaitée structurelle ou d’isolation [3].

Cela nécessite une approche expérimentale et numérique ainsi que des essais préliminaires pour
déterminer les proportions optimales de liant, d'eau et de granulats, en fonction des propriétés
recherchées [31] [32] [4] . En ajustant judicieusement ces rapports, il est possible de développer
des matériaux biosourcés durables, résistants et adaptés aux besoins spécifiques de construction
et d'autres applications, Figure I. 1.
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Figure I. 1 : Exemple d’un matériau biosourcé développé au laboratoire Gabriel Lamé
(Ismail, 2020)

En effet, La nature du liant posséde une influence considérable sur la résistance des matériaux
biosourcés. D’apres Nguyen [33], il trouve des valeurs a 28 jours autour de 120 MPa pour des
bétons a base de PF70 et de chaux hydraulique NHL3,5Z, mais cette valeur diminue jusqu’a 90
MPa pour du ciment CPA CEM I et encore plus pour la chaux hydraulique NHL2, qui présente
un module de déformation autour de 45 MPa. Nguyen explique que le comportement inattendu
du module du béton de ciment est probablement dii & une mauvaise hydratation a cause de
I’absorption d’eau des granulats. Collet et al. [34] trouvent des valeurs beaucoup moins élevées
et treés proches entre elles, entre 30 et 42 MPa, pour des bétons avec trois liants différents :
PF70, ciment naturel et PLA.

Dans cette étude, le liant utilisé, ainsi que les ratios de constituants sont tirés des formulations
optimisées par Ismail [5] [1]. Les biocomposites de cette étude sont réalisés en utilisant du liant
a base de chaux Tradical PF70, qui comprend 75 % de chaux aérienne, 15 % de chaux
hydraulique et 10 % de pouzzolane. Ses performances sont fournies respectivement dans le
Tableau I. 1. L’utilisation d'un liant riche en chaux aérienne, diminue la sensibilité a l'eau
pendant le processus de prise.

Tableau I. 1 : Principales caractéristiques de la chaux Tradical PF70 [35]

Coefficient de conductivité thermique <0,2

Densité 0,62 £ 0,02
Silice soluble <10%
Teneur en CO2 <8%
Adjuvants <0.5%
Rétention d’eau >75%
Granulomeétrie 90 pum
Traction/Flexion > 1.43 N/mm?
Compression > 4.3 N/mm?

1.3 Granulats végétaux
Divers granulats végétaux sont étudiés pour fabriquer des matériaux biosourcés tels que le
chanvre [36], le lin [37], I'nerbe a éléphant [38], le tournesol [39], le palmier dattier [40], le
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liege [41], la paille de colza [42], la paille de riz [43], la paille d'orge [44] et la paille de blé [3].
Ces granulats présentent une structure cellulaire et une porosité importante, étendue,
interconnectée et complexe qui par conséquent permet le transfert massique de I'eau au sein de
la microstructure. Une porosité importante peut étre observée de maniére plus précise a I'échelle
intra-particulaire comme le montre la Figure I. 2. La taille des pores dans un granulat végétal
peut étre comprise entre quelques nanometres et plusieurs millimetres. Il en résulte une faible
masse volumique apparente des granulats végétaux et une architecture complexe marquée par
une porosité multi-échelle. Brouard [45] étudie la moelle de tournesol, écorce de tournesol et
paille de colza, et détermine une porosité ouverte de 98.87%, 88.53% et 94.06%
respectivement. Les images obtenues au microscope a balayage montrent que 1’écorce de
tournesol contient des pores de dimensions de I’ordre de 10 pm tandis que les pores contenus
dans la moelle de tournesol ou de colza ont des structures alvéolaires pour des dimensions
supérieures a 100um. Niez [47] a étudié la moelle de tournesol et détermine une porosité
ouverte de 97.1%. Dans une autre recherche qui concernait un mortier a base de chenovette,
Collet et al. [48] rapportent une porosité totale de 76.5% dont 70.6% est ouverte. Ismail (Ismail,
2020) a estimé une porosité de la coupe horizontale de la paille de blé de 51%.

Figure I. 2 : Images en coupe SEM de (a) chenevotte, (b) chénevotte de lin, (c) paille d'orge,
(d) paille de blé, (e) moelle de tournesol, (f) paille de colza, (g) rafle de mais, (h) balle de riz,
(i) tige de miscanthus [7], longitudinale (j) et images transversales (k) de la chenevotte [49]
[50].

Ces observations donnent une idée de la forme de la porosité de chaque granulat végétal. Le

Tableau 1. 2 résume la densité et porosité des granulats végétaux. Cette porosité tubulaire
permet la circulation de la séve lorsque la plante est en croissance. Apres le séchage, ils se
remplissent d'air, ce qui entraine une porosité intra-particulaire importante, expliquant
notamment la capacité d'isolation des matériaux de construction biosourcés. Ce sont donc des
matériaux trés poreux, une caractéristique qui jouera un réle primordial dans leur comportement
hygrothermique.
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Tableau I. 2 : masse volumique et porosité de certains granulats végétaux

Granulat Masse  volumique | Porosité (%) Références
(Kg/m3)
Paille de blé 29.3 96.3 [17]
46.13
Moelle de tournesol | 15.9 98.87 [45]
Ecorce de tournesol | 129 88.53
Paille de colza 64.9 94.06
Chanvre 114.2 92.4 [51]
102.8 93 [27]
Chenovette 92 [46]

1.3.1 Structuration des parois cellulaires et composition biochimique

Les composants des granulats végétaux agissent en complémentarité pour maintenir l'intégrité
structurelle de la paroi et de la membrane cellulaire, ce qui est vital pour la survie et la
croissance des plantes dans leurs environnements respectifs. Ainsi, la composition et la
structure varient en fonction de la partie considérée. Les différents composants biochimiques
des parois cellulaires exercent une influence variable sur les propriétés des granulats. Les
résultats de la quantification des différents constituants biochimiques varient en raison des
différences entre les plantes. Les parts de cellulose, d'hémicellulose et de lignine relevées dans
les fibres végétales varient fortement en fonction de I'espéce. Au niveau de I'espece elle-méme,
les compositions biochimiques dépendent de I'organe dont les fibres sont issues [52], du stade
de développement [53] et des conditions de croissance des plantes [54] [55] [56] et de la
méthode de mesure [53].

La microstructure des fibres naturelles est remarquablement complexe, car elle présente une
hiérarchie de différentes microstructures [57]. Chaque fibre simple, également appelée cellule
allongée, posséde un diametre d'environ 10-20 pum et est constituée d'une phase de cellulose
microfibrillaire ainsi que d'une phase matricielle composée principalement d'hémicellulose
(une forme ramifiée de cellulose a faible poids moléculaire) et de lignine (un composé
phénolique aromatique). Les microfibrilles, d'un diametre d'environ 3-10 nm, sont formeées par
I'arrangement de 30 a 100 molécules de cellulose en chaine étendue. L'orientation optimale des
microfibrilles et une concentration élevée de cellulose sont essentielles pour conférer de bonnes
propriétés mécaniques a la fibre [58].

Pour mieux visualiser cette structure, la Figure 1.3 présente un exemple de la microstructure
d’un granulat végétal, le bois. Le bois posséde une structure hiérarchique poreuse qui s'étend
de I'échelle nanométrique des parois cellulaires a I'échelle macroscopique de la tige. Les fibres
élémentaires sont constituées de deux types de parois : la paroi primaire et la paroi secondaire.
La paroi primaire est fine et flexible, ce qui permet la croissance cellulaire tout en fournissant
un soutien structurel a la fibre. En revanche, la paroi secondaire, qui est rigide, confére aux
fibres végétales leurs propriétés mécaniques élevées. La paroi primaire est composée
d'’hémicellulose, de pectines, de protéines et de microfibrilles de cellulose désordonnée, ce qui
la rend relativement souple. La paroi secondaire est composee de trois sous-couches : S1, S2 et
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S3. Elle contient les mémes constituants que la paroi primaire, mais avec une plus grande
quantité de cellulose et de lignine. Les microfibrilles de cellulose sont présentes dans les sous-
couches S1, S2 et S3 de la paroi secondaire.
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Figure 1.3 : Microstructure des fibres naturelles: tige de bois d’apres [59]

Les parois cellulaires rigides des granulats végétaux englobent de divers éléments tels que
I'némicellulose, la lignine et une partie de la pectine, qui forment un composite naturel a base
de fibrilles, dont les propriétés sont déterminées par l'orientation des fibrilles de cellulose
alignées intégrées dans la matrice de lignine et d’hémicellulose.

La Figure I. 4 illustre la composition en coupe transversale et dans le sens longitudinal d’une
fibre élémentaire de bois. Les hémicelluloses se lient a la cellulose par des liaisons hydrogéne,
agissant comme des agents de réticulation entre les microfibrilles de cellulose et formant le
réseau cellulosique-hémicellulosique, considéré comme le composant structurel principal de la
cellule fibreuse. Par ailleurs, le réseau hydrophobe de lignine agit comme un agent de couplage
et en renforcant la résistance du réseau cellulosique-hémicellulosique.

Cross section Longitudinal section Microfibril Microfibril
(crystalline region) |(amorphous region)
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Figure 1. 4: Composition en coupe transversale et dans le sens longitudinal d’une fibre
élémentaire de bois [59]

1.3.1.a Cellulose
La cellulose est le composé le plus present dans la quasi-totalité des fibres végétales (50%
de la biomasse). Il s'agit d'un polymere linéaire forme d'unites d'anhydroglucose reliées par
des liaisons B-1,4. Elle est organisée en microfibrilles de 18 a 36 chaines de cellulose au sein
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des parois végétales. Grace a un module élastique théorique estimé a 137 Pa [60] et un taux
de cristallinité relativement élevé (de I'ordre de 55 a 60 % [61]), les microfibrilles de
cellulose apportent a la fibre végétale une bonne rigidité [62]. Elles sont insolubles dans
I’eau mais hydrophiles grace aux nombreuses fonctions hydroxyles présentes sur la chaine
illustrée dans la Figure 1.5.

CH,OH H OH
0

H H

H OH H
N4 HA\H OH

O
H OH CH,OH CH,OH
— —n
Figure 1.5 : Structure de cellulose [63]
1.3.1.b Hémicellulose

Les hémicelluloses ont une fonction dans les propriétes élastiques de la fibre cellulosique parce
qu’ils renferment un liant amorphe. C’est le constituant responsable de 1’¢lasticité mécanique
des fibres. L’hémicellulose est aussi un polysaccharide (Figure I. 6) mais composé de plusieurs
monosaccharides, comme le fructose, le mannose ou le glucose, mais aussi d’acides uroniques.
L’hémicellulose entoure les microfibrilles et les lie entre elles. Elle sert d'interface entre la
cellulose et la lignine et il est difficile d'isoler les hémicelluloses sans les modifier. Les
hémicelluloses ont une faible stabilité thermique et peuvent étre facilement hydrolysées par un
acide dilué ; elles sont trés solubles dans les solutions alcalines et sensibles aux attaques
fongiques. Elles sont insolubles dans 1’eau a pH neutre mais soluble a pH basique. La cellulose
et I’hémicellulose sont majoritairement présentes dans les parois primaires et secondaires pour
former une cellule. Les hémicelluloses sont des polymeéres fortement hydrophiles [64],
essentiellement responsables de I'absorption d'eau dans les parois cellulaires ce qui en fait
parfois un point faible pour la préparation du béton.

HO  OH HO  OH
\O’V&/o O’V&/O\E?o/
ndio oHP o O OH
HOHZCM HOHZC@
OH

Figure I. 6 : Structure de I’hémicellulose [59]

1.3.1.c Lignine
La lignine est une substance aromatique condensée hydrophobe de haut poids moléculaire dont
la composition et la structure varient d'un type de plante & l'autre. La lignine rend la paroi
cellulaire hydrophobe et sa présence peut contribuer a protéger les matériaux lignocellulosiques
de la dégradation microbienne. La structure, et donc la réactivité de la lignine, differe non
seulement entre les types de plantes, mais aussi entre les tissus vegétaux, les types de cellules
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et les couches de la paroi cellulaire. En raison de sa structure sophistiquée (Figure I. 7)
comportant un mélange de groupements aromatiques et phénoliques, la lignine peut étre
impliquée dans de nombreuses réactions telles que I'hydrogénolyse, I'hydrolyse, la
condensation et I'oxydation [65]. Elle résiste a I'nydrolyse acide, est soluble dans les solutions
alcalines chaudes, oxydable et condensable avec le phénol. Ses principales fonctions sont
d'apporter de la rigidité [66], une impermeabilité a I'eau [65] et une grande résistance a la
décomposition. La lignine exerce des fonctions d'adhésion, de renforcement et de durcissement
au sein de la fibre ligno-cellulosique [67]. En général, les fibres ayant une faible teneur en
cellulose possedent au contraire une teneur élevée en lignine [68].

OH OH
CH,0

HO OH  ocH, w o
o o 0 oH oH OH OH
CH,0
L OH
AR se e
CH;0 O OH CHs0 OH o o}
OH CHZ0 OCH, OH
OH o HO OH
OCH, HO @ o
— OH CHZ0
HO HO" o8 o @ OH : O on
CH,0 OH ©
OCHs

OHOH

Figure 1. 7 : Structure de lignine [63]

1.3.1.d Pectine
La pectine est un polymére amorphe formé de plusieurs saccharides. De quantité relativement
faible dans les fibres de renfort, car dégradée au cours du procédé de rouissage, elle se situe
principalement au sein de la lamelle moyenne et de la paroi primaire assurant la cohésion des
fibres élémentaires au sein du faisceau. Elles ont un effet sur la croissance et la porosité de la
plante. La prolifération d'acides pectiques est a l'origine de l'arrét de croissance de la plante.
[69] [70].

Bourmaud et al [71] ont souligné récemment le fait que les caractéristiques structurelles des
parois cellulaires ne sont pas généralisables pour toutes les espéces végétales. En effet, le
nombre de couches, I'orientation des microfibrilles, le sens de I'hélice, la taille du lumen , et la
morphologie (taille et forme) constituent selon les auteurs des caractéristiques intrinséques
spécifiques liées aux origines botaniques et aux variétés végétales [71] [72]. A travers des
représentations schématiques des parois cellulaires, les auteurs sont parvenus a mettre en
évidence ces différences de microstructures entre les plantes.

Le Tableau I. 3 présente les proportions de cellulose, hémicellulose, et de lignine pour
différentes espéces végétales. D'autres composants secondaires tels que diverses matieres
extractibles et les cendres completent leur composition chimique. Les parts de cellulose,
d'’hémicellulose et de lignine relevées dans les fibres végétales varient fortement en fonction de
I'espéce.
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Tableau I. 3 : Composition chimique (%omassique) de différentes fibres végétales

Granulat Cellulose  Hémicellulose Lignine Références
(%) (%) (%)
Paille de blé 38 36 22 [73]
38 29 15 [74]
33,2 24 15,1 [75]
28,8 39,1 18,6 [76]
43.04 29.66 5.24 [77]
Paille de colza 36 37 24 [73]
37,6 31,4 21,3 [75]
53.06 18.13 9.63 [77]
Moelle de tournesol 23.3 5 21.64 [78]
Ecorce de tournesol 30.3 18.1 41.7 [78]
Lin 60-81 14-19 2,-3 [79] [80]
Chanvre 70-92 17-22 3,-5 [54] [79] [80]
Sisal 67-88 10,-14 8,1-11 [54] [79] [80]
Coir 32-43 15-25 40-45 [54] [80] [81]
Chenevotte 50.2+-1.8 24.1+-1.8 12.4+1 [82]
1.3.2 Influence de la composition chimique sur les propriétés des granulats

Les compositions chimiques des granulats jouent un rdle déterminant sur leurs propriétés. En
effet, des caractéristiques telles que le module de Young, la résistance a la traction, la résistance
a la compression et a la flexion sont toutes influencées par la composition chimique des
granulats.

Les fibres naturelles végétales possedent des propriétés qui dépendent de leur teneur en
cellulose [83], qui est un polymére qui offre une résistance mécanique trés élevée. A titre
d'exemple, les fibres libériennes de lin, de chanvre ou de jute présentent une orientation des
microfibrilles de cellulose par rapport a I'axe longitudinal de la fibre comprise entre 6 et 11°
[21] [58], tandis que le sisal et le palmier présentent une orientation de 20° et 45°
respectivement [58]. Les études menées par certains auteurs sur l'influence de Il'angle
microfibrillaire sur les propriétés mécaniques des fibres végétales en tension ont permis de
montrer qu'une diminution de I'angle microfibrillaire augmenterait la rigidité et la résistance a
larupture [65] [71]. Si cet angle est faible, les propriétés en traction de la fibre sont plus élevées.
Le Tableau I. 4 synthétise les propriétés en traction de différentes fibres naturelles, ainsi que
leur teneur en cellulose et leur angle microfibrillaire.

Tableau I. 4 : Propriétés mecaniques de quelques fibres naturelles [58] [63] E: module de
Young, A: allongement a la rupture en traction, cu contrainte a la rupture en traction

Fibres Cellulose(%0) Amf(°) E(Gpa) A(%) cu(mpa) P(g/cm?d)
Lin 64-71 10 27-91 1.6-59  531-3282 1.53
Chanvre 78 6.2 35 1.6 389 1.07
Jute | 61-71 8 26.5 15-1.8  393-773  1.44
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Sisal | 67-78 20 9-21 3-7 350-700  1.45
Coco 43 45 4-6 15-40  131-175 115
Coton | 85-90 - 55-126 7.8 287-597  15-1.6

1.4 Caractéristiques principales des matériaux biosourcés : mécaniques et
thermiques
Les propriétés des matériaux biosourcés dépendent fortement du type du liant, du granulat, et
de leur composition et mode de fabrication. Nombreuses études de la littérature se sont
intéressees a leur développement et caractérisation. Pour leur application en tant que matériaux
isolants, le béton a base de végétaux requiert une résistance mécanique minimale afin d'étre
autoportant et de supporter les contraintes lors du transport et de la mise en place.

Des études précédemment rapportées ont montré que la résistance a la compression et le module
de Young du béton a base de végétaux diminuaient en fonction de la fraction
massique/volumique de I'agrégat vegétal [84] [37] [85]. Ces résultats ont été attribués a I'impact
de la porosité des agrégats ajoutés, réduisant la résistance mécanique et la rigidité du composite.
Niyigena et al. [86] ont supposé que I'augmentation de la teneur en agrégats améliore la surface
spécifique des agrégats, ce qui entrainait une faible liaison a l'interface entre le liant et les
particules végétales, réduisant ainsi la résistance & la compression. Nguyen et al. [33] ont
observé une augmentation de la résistance a la compression due a lI'augmentation du niveau de
compactage a I'état initial, ce qui a également réduit la porosité.

En raison de leur nature hétérogene, les matériaux biosourcés présentent souvent des propriétées
mécaniques anisotropes. Les propriétés des matériaux biosourcés dépendent de maniere
importante des propriétés et des performances des particules qui les composent. Selon les études
menées par Gross & Walker [10] et Hanley & Pavia [87], il est bien établi que les bétons
végétaux ont une résistance intrinsequement inférieure a celle du béton ordinaire. Cependant,
les effets de divers paramétres sur cette propriété ont également été étudiés, notamment la masse
volumique, le type de liant, le rapport de mélange, le niveau de compactage. Les deux
graphiques, Figure I. 8 et Figure I. 9, synthétisent les données concernant la densité, la
résistance a la compression et la conductivité thermique.

Il convient de souligner que dans plus de cas, plus la masse volumique est importante, plus la
résistance a la compression est grande et inversement. Un nombre considérable de matériaux
exhibe une résistance a la compression inférieure a 0,5 MPa, ce qui les exclut des catégories
Classe-I11 et Classe-11, conformément a la classification fonctionnelle établie par la RILEM
(RILEM, 1978).
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Figure I. 8 : Caractéristiques de la masse volumique et de résistance a la compression
mécanique des divers biocomposites a base de différents liants et granulats

Les matériaux biosourcés se distinguent principalement par leur capacité a offrir une isolation
thermique efficace. De plus, I'arrangement des fibres résultant de la compression des bétons
vegétaux influe sur leur conductivité thermique, comme en témoignent les observations de
Nguyen et al. [88]. Cette orientation des fibres responsable de I'anisotropie de la structure
poreuse engendre des variations de conductivité thermique entre les directions paralléle et
perpendiculaire a la compression, un phénomene également rapporté par Dinh et al. [89] et
Picandet [90].

Il est a noter que la masse volumique semble étre le parameétre exercgant 1’influence de maniére
significative les propriétés thermiques [2]. De nombreuses explications sont disponibles pour
ce phénomeéne. Tout d'abord, l'ajout d'agrégats végétaux poreux augmente la porosité du
composite, ce qui améliore a son tour ses performances thermiques. Simultanément, une
augmentation de la quantité d'agrégats diminue la quantité de liant, qui est un bon conducteur
thermique ; diminuant ainsi la conductivité thermique du composite. En effet, une masse
volumique importante implique la présence d'un volume d'air réduit dans le matériau, ce qui
engendre une faible conductivité thermique, comme indiqué par Collet et Pretot [91] et Walker
et al. [18]. Les données illustrées dans la Figure I. 9 confirment que la conductivité thermique
mesurée des bétons végétaux se situe généralement dans la plage de 0,054 4 0,265 W.m 1K,
en accord avec les observations provenant de diverses études antérieures.
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Figure 1. 9 : Masse volumique et conductivité thermique des divers biocomposites a base de
différents liants et granulats

1.5 Sensibilité aux conditions d’humidité

Les matériaux hygroscopiques sont capables de fixer et de stocker de I'eau en fonction des
conditions d'humidité. Cette capacité est régulée par la distribution de la taille des pores [14].
Selon de nombreuses études de la littérature, les matériaux biosourcés sont des matériaux
fortement hygroscopiques grace a la fois au liant et aux particules végétales. [92]. Cela signifie
qu'ils sont capables d'adsorber I'excés d'eau de I'environnement (sous forme de vapeur qui se
condense dans certaines conditions) et de désorber cette eau lorsque I'environnement est plus
sec. Cette capacité naturelle de régulation de I'humidité est un atout majeur car elle contribue a
des conditions intérieures plus saines et plus confortables pour les occupants.

Lorsque des molécules d'eau sont introduites dans la structure tridimensionnelle du matériau,
un processus appelé plastification peut se produire. La plastification se référe a un changement
dans les caractéristiques du matériau, le rendant plus flexible et malléable. Ce phénomeéne est
engendré par la rupture des liaisons secondaires qui existent entre les chaines moléculaires a
I'intérieur du matériau. Ces liaisons secondaires, telles que les liaisons van der Waals ou les
liaisons hydrogéne, contribuent a la stabilité de la structure du matériau en maintenant les
chaines moléculaires ensemble. Par conséquence, la déformation du matériau s'accroit. Cette
rupture permet la formation de liaisons hydrogéne entre les molécules d'eau et les groupes
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hydrophiles du granulat, ce qui augmente la mobilité des chaines macromoléculaires et affecte
directement les propriétés physico-chimiques et mécaniques des granulats. Par conséquent,
I’exposition des bio-composites a une forte humidité conduit a une augmentation de la
conductivité [45] thermique accompagnée par une diminution de la résistance mécanique [5].

Ahmad et al. 2021 [93] ont remarqué que la teneur en eau a un impact significatif sur la
conductivité thermique des bétons végétaux. Avec l'augmentation de la teneur en eau interne
des échantillons, la conductivité thermique de tous les bétons végétaux a augmente de 2,5 & 4,5
fois, passant de conditions séchées aux conditions de saturation totale (de 0% a 100% de teneur
en eau). De maniere similaire, les travaux de Brouard [2] ont mis en évidence une augmentation
de la conductivité thermique des biocomposites composés de paille de colza et de moelle de
tournesol a mesure que I'humidité relative augmentait. En effet, une augmentation de la teneur
en eau entraine une plus grande quantité d'eau dans les porosités de I'échantillon, remplacant
I'air [94]. Par conséquent, comme l'eau a une conductivité thermique plus élevée que l'air, la
conductivité thermique du matériau augmente.

Dans une étude réalisée par Thuault et al. [95] la résistance a la traction d’une fibre de lin atteint
une valeur maximale de 900 MPa pour une humidité relative de 68% HR. Au-dela de cette
valeur d’humidité relative, la résistance a la traction a chuté a 780 MPa pour une humidité
relative de 85% HR. Selon les chercheurs, ces variations de résistance sont attribuées a des
modifications de la microstructure des parois cellulaires des fibres de lin dues a I'absorption
d'eau. En effet, des observations au microscope électronique a balayage (MEB), comme illustré
sur la Figure I. 10, ont montré que, apres une journée d'exposition a une humidité relative de
100% HR, I'eau pénetre dans la fibre jusqu'a atteindre la paroi primaire. Au bout de 7 jours, des
cloques apparaissent a la surface de la fibre, et aprés 4 semaines, la paroi cellulaire se fissure.

Figure I. 10 : Image SEM de la surface d’une fibre de lin aprées vieillissement a 20°C et 100%
HR pendant (a) 1jour, (b) 7 jours et (c) 4 semaines [95]

1.6 Mode de fixation de I’humidité
Il existe deux mécanismes fondamentaux de fixation de I'humidité, qui se traduisent par une
adsorption en surface et une condensation capillaire. Ce processus est trés dépendant de la taille
des pores. La biomasse présente une porosité tres élevée. Ces spécificités se traduisent par des
performances hygrothermiques trés intéressantes [96]. La forte porosite de ces granulats permet
a l'eau de penétrer facilement dans la cellule. Il est donc important de distinguer les pores de
petite taille (moins de 100 nm), ou la fixation de I'numidité par adsorption et capillarité est
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importante (domaine hygroscopique), et des pores de grande taille (plus de 100 nm, domaine
non hygroscopique). Ces derniers ne sont pas trés sensibles a la fixation de I’humidité.

L’adsorption physique peut étre décomposée en trois phases distinctes traduisant le
comportement du matériau a 1’échelle microscopique. Ces trois étapes sont schématisées sur la
Figure I. 11. L'adsorption monomoléculaire se produit lorsque des molécules individuelles
d’eau sont adsorbées a la surface du matériau poreux, généralement en raison des forces
d'interaction faibles entre les molécules d’eau et les sites actifs de la surface. L'adsorption
polymoléculaire se produit lorsque plusieurs couches de molécules d’eau sont adsorbées,
formant ainsi des structures multicouches a la surface du matériau poreux. La condensation
capillaire, quant a elle, se produit lorsque les molécules d’eau adsorbée se condensent et forment
un pont liquide dans les pores étroits du matériau poreux, séparé de la phase gazeuse
environnante [97] [98].
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Adsorption localisée Adsorption monomoléculaire @ Adsorption polymoléculaire @ Condensation capillaire
Remplissage des micropores Etape surface spécifique

Figure I. 11 : Etapes de remplissage d’un pore [98]

Quand les molécules d’eau se fixent physiquement sous I’effet des forces de Van Der Waals
sur la surface totale de pores sous I’effet de I’humidité relative a température constante, on parle
du phénomeéne d’adsorption de surface. La condensation capillaire se traduit par le remplissage
des pores. Le pouvoir de stockage de I'humidité se traduit par les courbes de sorption du
matériau a température constante, qui illustrent la variation de la teneur en eau du matériau en
fonction de I'numidité relative de I'air ambiant.

1.7 Hystérésis et comportement hygroscopique

L'existence de liaisons hydrogéne différenciées entre les phases de sorption et de désorption
d'eau dans la cellulose amorphe a été clairement démontrée. Elle provoque une hystérésis
microscopique des granulats. Au cours de I'adsorption monomoléculaire, les molécules d'eau
sous forme liquide recouvrent la surface des pores en une couche de I'épaisseur d'une molécule
ou elles sont retenues sous I'effet des forces de Van der Waals. Ensuite, quand le taux d’humidité
relative de l'air ambiant augmente, de nouvelles couches de molécules d'eau se fixent a la
premiére, entrainant le passage d'une adsorption monomoléculaire a une adsorption poly-
moléculaire. Pour une humidité relative maximale, les couches polymoléculaires se regroupent
et constituent un pont liquide séparé de la phase gazeuse par un ménisque. Les forces capillaires
maintiennent I'eau a la surface des pores, ce qui entraine le remplissage des pores les plus fins,
puis des plus gros, aboutissant a un phenomene de condensation capillaire. Le décalage entre
les courbes de sorption et de désorption s'explique couramment par un effet bouteille d'encre,
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Figure 1.12. Le remplissage d'un pore de faible diametre empéchera le remplissage d'un pore
adjacent de plus grand diameétre, ce qui aura pour effet de piéger I'air. Pendant la désorption, la
libération d'un pore de grand diametre commence seulement lorsque I'humidité relative est
suffisamment basse pour permettre au pore de plus petit diametre de se vider.
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Figure 1.12 : Schéma de principe du réseau poreux [98]

1.7.1 Cas des granulats végétaux

Des disparités se manifestent entre les processus d'adsorption d'eau et de désorption, engendrant
un schema d'hystérésis intrinsequement lie aux propriétes hygroscopiques du matériau [17]. En
effet, I'étude menée par Bouasker et al. [17] a porté sur un type de granulat identique (paille de
blé), toutefois, différents échantillons de paille de blé ont été considérés. La représentation
graphique présentée dans la figure ci-dessous met en évidence un comportement similaire des
échantillons issus de la paille de blé lorsque ces derniers atteignent leur saturation (adsorption
: courbe en pointillés). Néanmoins, lors du processus de désorption, qui consiste en la libération
de l'eau adsorbée depuis la surface d'un matériau, des différences de comportement se
manifestent parmi les trois échantillons, bien qu'ils appartiennent au méme type de matériau.
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Figure I. 13 : les courbes d'isotherme de sorption et de désorption pour les trois échantillons
de paille de blé (s1, s2 s3) de blé [17]

Le comportement hystérétique differe selon le type de granulats considéré. Dans le cas
spécifique de la paille d'orge, la cinétique de désorption (comme illustrée dans la (Figure 1. 14)
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se caractérise par une évolution plus lente par rapport a la paille de blé, particulierement lorsque
I'humidité relative se rapproche de la saturation. De plus, des différences substantielles se
dessinent entre les courbes de sorption et de désorption pour chaque variété de matériau. Ce
phénomeéne est également remarquable dans d'autres granulats végétaux. Dans I'étude menée
par Laboral Preneron et al. (Laborel-Préneron et al., 2018) qui portait sur la caractérisation de
la paille d'orge, du chanvre et des épis de mais, les chercheurs ont conclu a I'existence d'une
hystérésis entre les isothermes de sorption et de désorption. Cette observation semble étre
influencée par la teneur en lignine des fibres naturelles, comme indiqué par Hill et al. dans leurs
travaux [99].

Une capacité de sorption élevée pourrait entrainer une régulation efficace de I'humidite si la
cinétique de sorption-désorption s'avérait rapide. Cette amélioration contribuerait a équilibrer

I'hnumidité de I'air intérieur, créant ainsi un environnement plus confortable pour les occupants
[99].
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Figure I. 14 : Les courbes d'isotherme de sorption et de désorption pour la paille de blé et la
paille d’orge [17]

1.7.2 Cas des matériaux biosourcés
Le comportement hydrophile des biocomposites provient essentiellement des granulats utilisés
dans leur formulation. La présence de composants hydrophiles est a 1’origine de la forte
absorption d’eau des matériaux biosourcés. Ces constituants ont la capacité d'interagir avec
I'eau et de former des liaisons hydrogéne, ce qui conduit a une sensibilité accrue des matériaux
biosourcés a l'eau. Les courbes d’isotherme d’adsorption et désorption possedent une allure
caractérisee par une montée tres faible, puis elle varie rapidement pour atteindre une humidite

relative maximale, typiquement trouvée par le resume de la littérature [4] [5] [100] [101] illustré
dans la Figure I. 15.

Quand le matériau biosourcé est en phase de désorption, il est soumis a une diminution
progressive de I'numidité relative de I'air dans lequel il est stocké. Les variations d'humidité
génerées par des étapes graduellement croissantes puis décroissantes aboutissent a la formation
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d'une courbe isotherme de sorption-désorption. Cette courbe distincte confére au matériau
poreux son propre profil hydro-structurale caractérisant ses propriétés en termes de réactivité
vis-a-vis de I'humidité [20]. L'allure de I'adsorption et de la désorption présente une hystérésis
remarquable pour les matériaux a base de granulats végétaux [102] [20] [103]. La teneur en eau
varie a une humidité relative donnée, en fonction de la phase d’adsorption ou désorption.
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(Abbas, 2021) :PF70 - 75 % chaux aérienne, 15 % chaux
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Figure I. 15 : Isotherme d’adsorption et désorption de différentes formulations a base de
granulats végétaux

1.8 Traitement des fibres : changement microstructuraux et influence sur le
comportement hydrique

Les fibres lignocellulosiques se distinguent par leur structure cristalline. Les groupes
hydroxyles fortement hydrophiles et I'némicellulose, la lignine, la pectine et d'autres substances
cireuses présentes dans ces régions cristallines et amorphes vont réduire la compatibilité avec
la matrice hydrophobe [104] [105]. Ces composants peuvent avoir des effets significatifs sur
les propriétés hydriques des granulats. La cellulose apporte la résistance et la rigidité
nécessaires aux fibres naturelles, alors que I'némicellulose est responsable de I'absorption de
I'numidité et de la dégradation thermique des fibres. La lignine apporte également la rigidité
du granulat et présente une hydrophobicité plus marquée.
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Cette section abordera les traitements utilisés pour modifier la composition chimique des
granulats et améliorer leur caractére hygroscopique. L'objectif est de choisir un traitement
écologique et d'investiguer les effets de ce traitement sur le gonflement et le retrait en réduisant
I'absorption d'eau. La teneur en hémicellulose peut étre modulée pour réduire la rétention d'eau
et, par consequent, affecter le comportement de gonflement et de retrait des granulats. Des
traitements utilisant des solutions salines peuvent augmenter la teneur en cellulose en éliminant
partiellement I'hémicellulose [106].

1.8.1 Types de traitements des granulats :

L'un des mecanismes permettant de changer le comportement des matériaux a base de cellulose
d'hydrophiles en hydrophobes implique une modification chimique visant a bloquer les groupes
hydroxyles de la paroi cellulaire, réduisant ainsi les sites de sorption d'eau. Néanmoins, cela
affecte leur comportement en causant parfois des dommages soit des granulats, soit des bio-
composites résultants. La modification des compositions chimiques des granulats naturels est
un outil essentiel pour améliorer leur comportement hygroscopique. Pour réduire la quantité
d'eau absorbée, il existe un grand nombre de traitements dans la littérature, en fonction du
probleme spécifique et du résultat souhaité. Le traitement des granulats, par un traitement
chimique ou physique, améliore les propriétés mécaniques, structurelles ou hygroscopiques en
modifiant leurs composants chimiques. A cet égard, les études sur la modification des
composants sont généralement basees sur l'utilisation de groupes fonctionnels hydroxyles
capables de changer la composition de la microstructure des granulats [107]. De cette maniére,
la tendance a absorber I'humidité est réduite et par consequent, le comportement de gonflement
et retrait. La concentration des additifs, le temps de traitement, la température et le pH de la
solution sont des facteurs importants qui agissent sur la modification de la paroi cellulaire des
granulats et influence de maniére importante le résultat. Dans le but de poursuivre la recherche
sur les méthodes de traitement, le présent travail vise a trouver une technique qui pourrait
réduire la quantité d'’hémicellulose tout en maintenant un taux élevé de lignine, ce qui
permettrait de diminuer la rétention d'eau.

1.8.1.a Traitement alcalin

Le traitement chimique avec de I'nydroxyde de sodium (NaOH) est une méthode couramment
utilisee pour traiter la surface des fibres naturelles [108]. Cependant, son utilisation excessive
a été remise en question et des recherches ont été menées pour déterminer son utilité en tant
que pré-traitement ou traitement principal, [110] [111] [112]. Il a été constaté que des
concentrations plus élevées de NaOH améliorent les caractéristiques de surface des fibres en
éliminant la couche cireuse et en améliorant I'adhérence entre la fibre et la matrice [113] [114].
Cependant, des concentrations élevées peuvent endommager la fibre. Il est donc important de
contréler la concentration du NaOH pour éviter d'endommager la fibre, et une concentration de
6% est souvent considérée comme optimale pour obtenir de bonnes propriétés de surface et de
résistance des fibres tout en réduisant la rétention d'eau.

Pejic et al. [106] se sont intéresses a modifier la concentration des composants chimiques par
des traitements chimiques des fibres de chanvres. Le traitement par NaOH élémine les
hémicelluloses en fonction de la concentration utilisée. Le traitement par NaClO> élémine la
lignine avec un pH 4 selon différentes concentrations. Le Tableau I. 5 présente les compositions
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chimiques et les modifications résultants des traitements. La sorption de la vapeur d'eau
commence par la formation d'une monocouche, ou une molécule d'eau est liée a chaque groupe
hydroxyle accessible et se poursuit par la formation d'une multicouche dont I'épaisseur
augmente progressivement. Les changements dans la sorption d’humidité des fibres de chanvre
modifiées reflétent les changements dans la composition chimique, la cristallinité et la structure
des pores. Les résultats obtenus par les tests d’évaluation de la modification de 1’absorption
d’eau des fibres par la méthode de remontée capillaire, sorption d’humidité et pouvoir de
rétention d’cau ont révélé les roles respectifs des hémicellulose et lignine. La réduction des
hémicelluloses hydrophiles de 10,72 a 3,29% diminue les valeurs de rétention d’eau tandis
qu’une réduction de la lignine hydrophobe de 6,06 a 3,09%, suite a un traitement au chlorure
de sodium, I’augmente.

Tableau I. 5 : Modification des compositions biochimique de fibres de chanvre [106]

Modification Weight loss Hemicellulose Lignin
conditions
Content Removed | Content Removed
(%) (%) (%) (%) (%)
Unmodified sample - 10,72 - 6,06 -
17.5% NaOH, 5 min 8,15 4,69 56,25 5,66 6,6
17.5% NaOH, 10 min 7,78 4,19 60,91 5,12 15,5
17.5% NaOH, 20 min 9,43 4,38 59,14 5,27 13,04
17.5% NaOH, 30 min 9,18 3,29 69,31 5,18 14,52
17.5% NaOH, 45 min 9,9 3,59 66,51 5,41 10,73
0.7% NaClO2, 5 min 4,16 8,89 17,07 4,09 32,51
0.7% NaClO2, 15 min 5,47 9,78 8,77 3,74 38,28
0.7% NaClO2, 30 min 5,15 8,72 18,66 3,57 41,09
0.7% NaClO2, 60 min 6,17 8,99 16,14 3,09 49,01
1.8.1.b Traitement au permanganate de potassium KMnO4

Le traitement chimique des fibres naturelles avec du permanganate de potassium (KMnQs) est
une méthode active pour modifier leur surface. Des études ont demontré qu'apres traitement on
pouvait observer l'augmentation des résistances mécaniques [115], I'amélioration de la stabilité
thermique ainsi que les changements cristallographiques et macromoléculaires de la structure
ont été rapportés [116]. Son intérét vient du fait qu’il réagit avec les constituants de la lignine
(groupes hydrophiles a liaison unique) et se sépare de la paroi cellulaire de la fibre. 1l réduit la
nature hydrophile de la fibre. Pour éviter une délignification excessive, qui entraine la
dégradation des propriétes de la fibre et I'élimination des matériaux de cimentation dans la
structure cellulosique, il est recommandé de ne pas dépasser 1 % de KMnO4 dans le processus.

Des études menés par Imoisili et al. [117] et par Patra et al. [118] montrent que I’utilisation
d’une solution KMnOj} acteoneayant une concentration de 0,05% pendant 3 minutes de KMnO4
permet 1’¢élimination partiellement des cires, de I’hémicellulose et de la lignine. Cela peut étre
d a I'oxydation des groupes OH a l'intérieur de la fibre et a l'initiation de la copolymerisation
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greffée par I'ion MnO3 réactif comme expliqué par I’équation ci-dessous. Les groupes OH a
I'intérieur de la fibre sont oxydés.

0 0

H-transfer II II
Cellulose-11 + KMnOs ——— Cellulose-1l -O- Mn-O-K* —Cellulose + II-O- Mn -O-K*

II II
0 0

Les traitements au permanganate des fibres de plantain ont effectivement amélioré la stabilité
thermique et ont également augmenté la taille des cristallites, le degré de cristallinité et entrainé
une réduction de I'nydrophobie de la fibre.

Une comparaison de plusieurs traitements chimiques, tels que I'hydroxyde de sodium (NaOH),
I'acide stéarique (SA), le peroxyde de benzoyle (BP) et le KMnOa, sur les fibres d'agave
americana a été réalisée par Madhu et al. [119]. Les traitements chimiques ont réduit la teneur
en hemicellulose et en lignine des fibres et augmenté la teneur en cellulose.

Les résultats montrent clairement que les fibres brutes ont un pourcentage éleve d'hémicellulose
et de lignine, alors que leur teneur en cellulose est plus faible. Avec les différentes techniques
de modification chimique utilisées, les teneurs en hémicellulose et en lignine diminuent tandis
que la teneur en cellulose augmente considérablement dans toutes les fibres traitées, ce qui
montre une hydroxylation partielles des teneurs en hémicellulose et en lignine respectivement
[120]. La teneur en humidité des fibres traitées est présentée dans le Tableau I. 6. Le traitement
chimique avec du KMnO4 est une méthode efficace pour modifier la surface des fibres
naturelles, améliorer leurs propriétés mécaniques et thermiques, et réduire leur caractére
hydrophile [121].

Tableau I. 6 : Constituants chimiques des fibres d’agave americana traitées et non traitées

[119]
Fibre Cellulose Hémicelluloses Lignine % Teneur en eau (%)
(%) %

Sans traitement 65,54 + 3,46 18,41 + 2,28 6,08 £+ 3,39 9,32+1,02
NaOH 78,65 + 2,68 8,47 + 3,11 4,65 + 2,38 8,04 +1,78

SA 81,65 + 3,59 6,31 +2,13 3,43+1,38 7,04 +2,78

BP 80,26 + 3,33 7,42 +2,11 4,33 +1,67 7,79 £ 0,69
KMnOg4 79,78 + 2,48 6,67 + 3,32 4,1+2,44 7,98 + 0,22

1.8.1.c Traitement par ’anhydride acétique

Le traitement des fibres avec de I'anhydride acétique est une méthode efficace pour réduire leur
caractére hydrophile et améliorer la dispersion dans les composites thermoplastiques [122]. Ce
traitement permet également d'améliorer la résistance des fibres a la décomposition.
L'anhydride acétique modifie la vitesse de décomposition des fibres, soit en réduisant la teneur
en humidité de la paroi cellulaire, soit en bloquant les micropores de la paroi cellulaire, soit par
une combinaison de ces deux effets [123].
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Une faible concentration d’acide acétique avec une exposition a haute pression a I’acide
carbonique CO.-H>0 est efficace pour éliminer et hydrolyser la composante hémicellulose
[124]. L'acide carbonique et I'acide acéetique formés lors du traitement catalysent I'hydrolyse
sélective de I'némicellulose, laissant le composant cellulosique intact. Ce processus conduit a
une augmentation de la surface et de la porosité des fibres, ainsi qu'a une rugosité de leur
surface, favorisant I'nydrolyse du composant cellulosique.

L'esterification des fibres naturelles avec un anhydride acétique améliore la force de liaison
fibre-matrice, la résistance a la rupture des fibres et la résistance post-pic. Un prétraitement au
NaOH suivi d'un trempage dans de I'anhydride acétique permet d'obtenir de meilleurs résultats
[125]. Les fibres sont prétraitées avec 6% de NaOH, puis trempeées dans de I'anhydride acétique
a 5% ou 10% pendant 1 heure. Apres le traitement, les fibres sont lavées pour éliminer I'exces
d'acide et séchées jusqu'a ce qu'un poids constant soit atteint.

1.8.1.d Traitement par le bicarbonate de sodium NaHCO3
Le bicarbonate de sodium (NaHCOgs), également appelé carbonate acide de sodium, est
couramment utilisé a des fins médicales comme antiacide, comme agent levant dans la cuisson
des gateaux et du pain, ainsi que dans la fabrication du carbonate de sodium (Na>COs). Plus
récemment, il a été utilisé comme traitement chimique écologique pour les fibres naturelles.

Une étude menée par Fiore et al. de 2016 a 2019 [110] [111] a examiné l'effet de ce traitement
écologique et rentable a base de bicarbonate de sodium sur les propriétés de la fibre de sisal et
de ses composites époxy. Les fibres ont été lavées a la main, séchées a température ambiante
pendant 48 heures, puis trempées dans une solution de bicarbonate de sodium a 10% en poids
pendant différentes durées (24 heures, 120 heures et 240 heures) a température ambiante. Elles
ont ensuite eté lavées a I'eau distillée et séchées dans un four & 40°C pendant 24 heures. Les
résultats expérimentaux ont montré que 120 heures est le temps optimal pour traiter les fibres
de sisal afin d'atteindre la meilleure adhérence interfaciale et les meilleures propriétés
mécaniques.

Dos Santos et al. [128] ont également utilisé ce traitement sur les fibres de coco des tapis
enchevétrés. Les fibres ont été trempées dans une solution de Na.COz a 10% en poids, avec un
pH mesuré proche de 12, pendant 24, 96 ou 168 heures a tempeérature ambiante. Les échantillons
de coco ont ensuite été lavés a I'eau, puis immergés dans de I'eau fraiche pendant 30 minutes,
et enfin séchés dans un four a 50°C pendant 24 heures. Le traitement alcalin s'est révélé plus
efficace apres 96 heures, mais au-dela de cette durée, les propriétés de traction et de flexion ont
tendance a diminuer suite a la dégradation des granulats. La Figure I. 16 illustre I'état des fibres
apres différentes durées de traitement. Des microfissures peuvent également étre observées sur
toute la surface de la fibre traitée aprés une longue durée de traitement, en raison des
phénomenes de dégradation.
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1-120h fibre e 7S T-240h fibre

Figure I. 16 : Cliché MEB de la vue longitudinale de la fibre (a) non traité, (b) T-24 h, (c) T-
120 het (d) T-240 h [127]

Chaitanya et Singh [129] ont trempé des fibres de sisal houblonnées dans une solution de
NaHCOs et d'eau a 30°C, avec une concentration de NaHCOs3 de 10% (p/v). Les fibres ont été
agitées dans la solution a intervalles réguliers de 1 heure pendant la période de traitement. Apres
des intervalles de 24, 72, 120 et 168 heures, les fibres ont été retirées de la solution, lavées a
I'eau distillée pour éliminer les ions sodium, puis séchées a 100°C pendant 8 heures dans un
four. Les analyses thermogravimétriques, morphologiques, spectroscopiques infrarouges a
transformée de Fourier et de composition lignocellulosique des fibres de sisal brutes et traitées
ont montré une diminution progressive de la teneur en hémicellulose en surface des fibres avec
I'augmentation du temps de traitement. Les biocomposites contenant des fibres de sisal traitées
pendant 72 heures ont présenté des propriétés optimales en traction, flexion et compression.
Une concentration de NaHCOs de 10% en poids a été utilisée car c'est la quantité maximale de
NaHCO:s soluble dans I'eau a température ambiante (25-30°C).

Lorsque les fibres sont exposées au bicarbonate de sodium, un changement d'orientation de la
cellulose se produit, ce qui modifie la nature hydrophile de la fibre. Cette diminution de la
nature hydrophile conduit a une moindre absorption d'eau, tout en favorisant la formation d'une
forte liaison interfaciale avec le polyester hydrophobe [127]. Une réduction de 25 % de
I'absorption d'eau est observée pour les fibres de lin [126].

1.8.1e Traitement par ’acide sulfurique - H2SO4
L'acide sulfurique est largement utilisé pour le prétraitement des matériaux contenant de
I'némicellulose. Ce prétraitement vise a dégrader I'némicellulose en sucres simples tels que le
xylose et I'arabinose, ouvrant ainsi la voie a la production de biocarburants et de produits
chimiques a partir de biomasse. Lors du prétraitement, des catalyseurs acides tels que le SO>
ou I'H2SO4 sont souvent nécessaires. Pour les matériaux de bois tendre, des concentrations d'
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H>SO4 allant de 0,3% a 3% (sur la masse de bois sec [130]) sont généralement utilisées, car
I'auto hydrolyse seule est peu efficace pour ces types de bois par rapport aux résidus agricoles
et aux bois durs. Cependant, il convient de noter que le SO> est un catalyseur efficace pour le
traitement & la vapeur des résineux [131], mais il présente des risques pour la santé humaine et
peut avoir un impact environnemental négatif [132].

Plusieurs études ont démontré des rendements élevés d'extraction de I'némicellulose (entre 60%
et 90%) a partir de bois résineux prétraités a la vapeur a haute pression apres imprégnation
d'acide sulfurique dilué [133] [13]. Par exemple, Mohamad Rosdi et Ahad [134] ont trempé les
fibres de mais dans différentes solutions, dont l'acide sulfurique (H2SOa), l'acide nitrique
(HNO3), I'nydroxyde de sodium (NaOH), I'nydroxyde de potassium (KOH) et I'acide acétique
(CH3COOH). Les fibres traitées a I'H,SOs ont montré une réduction de 11% de capacité
d'absorption d'eau en raison de I'élimination des groupes hydroxyle ouverts qui ont tendance a
se lier a la molécule d'eau

Gerezgiher et al. [135] ont également étudié I'effet du traitement chimique sur les fibres de sisal.
IIs ont prolongé I'immersion de fibres pré-pesées dans de I'eau distillée, une solution de NaOH
a 30% et une solution d’H2SO4 & 30% pendant une période de 216 heures (ou 9 jours). Les
fibres ont ensuite été lavées et sechées, et des analyses de perte/gain de poids ont été réalisees.
Les résultats ont montré que le traitement a I'H,SO4 avait un effet similaire a celui du NaOH en
termes d'amélioration de la résistance chimique des composites.

Il convient de noter que des concentrations plus élevées d'acide sulfurique et des temps de
réaction plus longs peuvent conduire a une élimination plus compléte de I'némicellulose, mais
peuvent également augmenter la dégradation des produits [136] et la formation de sous-produits
indésirables. Par conséquent, I'optimisation des parametres de traitement est nécessaire pour
obtenir les meilleurs résultats en termes de rendement et de qualité des produits obtenus a partir
de la biomasse.

1.8.1.f Traitement par le Chlorure de sodium NaCl

Le chlorure de sodium, communément appelé sel, a été étudié pour son potentiel dans le
traitement chimique des fibres. T. Setyayunita et al. [137] se sont intéressés a I'effet du sel sur
les fibres végétales, notamment les fibres de kenaf. Ils ont utilise du chlorure de sodium (NaCl)
comme agent de traitement chimique en immergeant les fibres de kenaf dans une solution d'eau
contenant différentes concentrations de sel, allant de 1% a 5%. L'objectif de ce traitement était
d'éliminer les impuretés présentes sur la surface des fibres ainsi qu'une couche externe qui
pouvait altérer les performances des composites. Les chercheurs ont mesuré les propriétés
d'absorption d'eau des fibres de kenaf traitées avec différentes concentrations de NaCl. Leurs
résultats ont montré une diminution de la capacité d'absorption d'eau des fibres avec
l'augmentation de la concentration de sel. A une concentration de 1 % de NaCl, I'absorption
d'eau s'éléve a 37,11 %, tandis qu'a une concentration de 3 % de NaCl, elle se réduit a 30 %, et
a5 % de NaCl, elle atteint 27 %.

Cela indique que le traitement avec du sel, a permis de réduire la sensibilité des fibres de kenaf
a l'eau, ce qui peut améliorer leur stabilit¢ dimensionnelle. Cette approche de traitement
chimique des fibres avec du sel présente un intérét dans I'amélioration des propriétés des

28



Etat de ’art sur les matériaux biosourcés et leurs propriétés vis-a-vis de I’humidité

composites a base de fibres naturelles. En modifiant la surface des fibres grace a I'élimination
des impuretés et d'une couche externe indésirable, le traitement au sel peut favoriser une
meilleure adhérence entre la fibre et la matrice, améliorant ainsi les performances mécaniques
et la durabilité des composites. Il convient de noter que les concentrations de sel et les
conditions de traitement peuvent varier en fonction des spécificités des fibres et des composites
étudiés, et des recherches supplémentaires sont nécessaires pour optimiser les parametres de
traitement et évaluer pleinement les avantages de cette approche [137] [138] [139].

1.9 Gonflement et retrait

1.9.1 Meécanismes d'absorption d'eau et gonflement des granulats végétaux

La sensibilité des granulats a I'numidité est un facteur clé qui peut affecter la performance et la
durabilité des matériaux de construction. En effet, ces granulats ont la capacité d'absorber de
grandes quantités d'eau, ce qui peut entrainer une déformation, une perte de résistance et une
diminution de la durabilité. Adamson et al. [140] et Belan et al. [141] ont étudié I’effet de I’ecau
liée sur le gonflement volumique des granulats vegétaux. Il en résulte divers comportements en
termes de gonflement : une premiére phase ou I'eau est principalement absorbée dans les pores
(avec un gonflement faible) et une deuxiéme phase ou I'eau pénétre progressivement dans la
structure moléculaire (avec un gonflement de plus en plus important). Lorsque des molécules
d'eau sont présentes, elles ont peu ou pas d'effet sur le gonflement. C'est seulement lorsque le
volume libre est saturé, que le processus de plastification se produit, entrainant des gonflements
importants ainsi que des contraintes internes. L'eau libre a un impact mineur sur le gonflement
tandis que I'eau liée posséde une influence significative sur celui-ci.

Le schéma présenté par Garat [142] dans la Figure 1. 17 illustre le mécanisme de gonflement
de la paroi cellulaire du bois. L'eau pénétre dans les parois cellulaires des fibres végétales et est
absorbée en formant des liaisons hydrogene avec les biopolymeres des parois, ce qui provoque
un gonflement de la fibre. Une fois qu'une certaine quantité d'eau est atteinte, dépendant de
I'espece végétale, I'eau liée va saturer les parois cellulaires, ce qui correspond au point de
saturation en eau des parois végeétales. Enfin, les cavités cellulaires, a savoir les lumens et les
porosités, seront remplies par I'eau libre jusqu'a saturation totale.
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Figure 1. 17: Mécanisme de gonflement de la paroi cellulaire du bois (source :
www.workshopcompanion.com 05/10/2018)
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1.9.2 Influence des composants des granulats végétaux sur le gonflement

Les composants des granulats végétaux agissent en synergie pour maintenir l'intégrité
structurelle de la paroi cellulaire et de la membrane, ce qui est vital pour la survie et la
croissance des plantes dans leurs environnements respectifs. Parmi les composants clés des
granulats, la cellulose, la lignine, I'némicellulose sont connus pour avoir des effets significatifs
sur leur capacité de sorption d'eau. En effet, la cellulose est hautement cristalline et présente
une plus grande resistance aux effets de I'eau que I'hémicellulose. De plus, I'orientation des
polymeres de cellulose dans la paroi cellulaire entraine un gonflement anisotrope des granulats
naturels, le gonflement longitudinal étant significativement plus faible que le gonflement
transversal [143] [144].

Une étude récente a mis en évidence un mécanisme de couplage a I'échelle moléculaire pour
expliquer I'hystérésis de sorption et le gonflement de polymeres tels que la cellulose [145]. La
séquence de création et rupture de ces liaisons hydrogene est conditionnée par la phase de
sorption ou désorption. Les auteurs expliquent que trois types de liaisons hydrogene coexistent
au sein de la cellulose. L'eau est d'abord absorbée par les liaisons hydrogene intermoléculaires
entre les molécules d'eau et la cellulose (HBW) dans la phase de sorption (sur les chaines de
cellulose). La cellulose gonfle et le nombre des liaisons hydrogene inter chaines dans la
cellulose (HB®C) diminue avec I'augmentation de la teneur en eau. Par conséquent, les liaisons
intermoléculaires de la cellulose se rompent : de plus en plus de groupes hydroxyles sont
accessibles pour former des liaisons hydrogene intermoléculaires entre les molécules d'eau et
la cellulose. Simultanément, le nombre de liaisons hydrogene inters moléculaires entre les
molécules deau (HB"YW) augmente, reflétant la formation a des regroupements ou
accumulations de molécules d'eau dans un espace confing, en l'occurrence, les pores du
polymere, Figure 1.18.
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Figure 1.18 : Nombre de HB®® (a gauche) / HB™WYW et HB“" en fonction de la teneur en eau (m)
d'aprés Chen et al. [145]

Pendant la phase de désorption, les liaisons a faible énergie sont les premiéres a se rompre. Les
liaisons hydrogéne intermoléculaires entre les molécules d'eau et la cellulose sont plus fortes
que les liaisons hydrogeéne inters moléculaires entre les molécules d'eau elles-mémes. Cette
différence de résistance dans les liaisons influence la séquence de desorption, ou les molécules
d'eau sont initialement éliminées des amas d'eau interstitielle. Ainsi, a une méme humidité
relative, la phase de désorption se caractérise par une augmentation des liaisons hydrogéene
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intermoléculaires entre les molécules d'eau et la cellulose, comparativement a la phase de
sorption. Cette distinction est attribuable a la disponibilité accrue de "sites hotes" au sein du
polymeére. Ces "sites hotes" correspondent a des emplacements spécifiques dans la structure du
matériau ou les molécules d'eau peuvent se lier grace a des liaisons hydrogene
intermoléculaires. Ce phénoméne microscopique conduit a une hystérésis observable dans le
gonflement de la cellulose induit par la sorption, Figure 1.19 .
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Figure 1.19 : Hystérésis dans le gonflement induit par la sorption, cas de la cellulose [145].

Ceci améne a considérer ces résultats lors de l'analyse du comportement des matériaux
biosourcés. Par ailleurs, Chen et al. [145] soulignent que la teneur en humidité augmente
d'abord rapidement (faible humidité relative) puis moins rapidement (humidité relative plus
élevée). Ce point d'inflexion dans I'isotherme d'adsorption peut s'expliquer par une adsorption
initiale rapide et facile des molécules d'eau dans les sites hotes initialement disponibles de la
cellulose. Par la suite, les chaines de cellulose s'ouvrent et davantage de molécules d'eau sont
adsorbées, mais le processus est plus lent. Enfin, les auteurs indiquent que la taille des pores
empéche le phénomeéne d'hystérésis capillaire dans les milieux nanoporeux (dont les pores sont
inférieurs a 2 nm).

Garat et al. [146] ont établi une corrélation entre le pourcentage de lignine, 1’angle
microfibrillaire et le coefficient hygroscopique. En effet, les granulats a faible teneur en lignine
et faible angle microfibrillaire présentant un gonflement plus important. Une étude menée par
Pejic et al. [106] s'est intéressée a I'influence de la lignine sur la sorption d'eau des fibres de
chanvre, mettant en évidence une corrélation négative entre la teneur en lignine et le coefficient
d'expansion hygro-transversale des faisceaux de fibres végétales. Cela indique que des teneurs
élevees en lignine et un angle de fibrillation maximal tendent a limiter la capacité de rétention
d'eau et a réduire le gonflement transversal. En revanche, une faible teneur en lignine et un
angle de fibrillation minimal sont associés a un pourcentage de gonflement plus élevé.

1.9.3 Effets du cycle de gonflement et retrait sur les granulats végétaux
Le gonflement et retrait successifs des granulats végétaux peut expliquer 1’hystérésis entre
I’adsorption et désorption. Au cours du premier cycle de gonflement et retrait (résultant d’un
cycle d’humidification et de séchage), les granulats subissent une dégradation entrainant une
réduction du retrait comparativement au gonflement. Au cours de plusieurs cycles
d’humidification, le taux de gonflement et retrait diminue progressivement. Ce phénomeéne est
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dd a la combinaison de I'absorption d’humidité et de I'affaiblissement du matériau [147]. La
diminution de la capacité de gonflement et les changements dans les granulats observés au cours
d'un cycle de séchage et de réhumidification peuvent étre attribués au phénomene connu sous
le nom de « hornification ». L’hornification, implique des altérations irréversibles de diverses
propriétés physiques, chimiques, mécaniques, morphologiques et fonctionnelles des granulats.
Il s'agit notamment d'une réduction du volume des pores due au retrait et a I'effondrement des
pores [148] [149].

Cela explique I’hystérésis trouvée dans 1’étude menée par Rima et al. [24] qui a révélé la
présence d'une hystérésis lors de I'analyse du comportement de gonflement et de retrait de la
fibre de chanvre. Le pourcentage de variations volumiques des granulats varie dans les phases
d'adsorption et de désorption a une humidité relative donnée, ou le gonflement dans la phase
d'adsorption est plus important que le retrait dans la phase de désorption. Les phénomenes
irréversibles de gonflement et retrait sont généralement liés a la libération des contraintes
internes initiées pendant le processus de séchage [150]. Au cours du processus de sechage,
lorsque I'eau est retirée des fibres, les microfibrilles adjacentes se rapprochent et établissent des
liaisons hydrogene entre elles. Malgré la réhumidification, la restauration de la teneur en eau
n'est que partielle puisque certaines fibrilles restent liées [151]. Cette liaison et la reduction de
I'absorption d'eau contribuent & I'effet global d'hornification des granulats [152].

Des études menées par Sheridan et al. [147] contribuent a la compréhension des cycles répétés
d'immersion et de séchage des granulats. Les granulats subissent le phénoméne d’hornification
en entrainant une réduction du gonflement et du retrait. La Figure 1. 20 illustre la variation
dimensionnelle de la section transversale de la paille de colza traité (RV), et non traité (RU) et
du chanvre traité (HV), et non traité (HU). A partir du cycle 16, le gonflement pendant la phase
d'’humidification et le retrait pendant la phase de séchage commencent a perdre de leur
importance et a décroitre, devenant moins significatifs que lors des premiers cycles de
gonflement et de retrait. Cette diminution de I'amplitude des variations dimensionnelles est
attribuée au phénomene d'hornification décrit précédemment.

En revanche, le gonflement et la rétraction persistent jusqu'a la fin de I'essai pour les
échantillons traités par un agent modificateur de viscosité, témoignant de leur résistance
partielle a l'altération par immersion. Ces observations mettent en évidence également I'impact
des traitements sur la périodicité du gonflement et du retrait des granulats.
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Figure I. 20 : Variations dimensionnelles de la section transversale de la paille de colza traité
(RV), et non traite (RU) et de la chanvre traité (HV), et non traité (HU) [147]
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1.9.4 Impact des cycles humidification et séchage sur I'interface granulat-liant

Le vieillissement accéléré suite aux cycles d’immersion et séchage influence l'interface entre le
liant et le granulat. Cette interface devient plus poreuse et rend le lien entre le liant et le granulat
plus fragile. Sur la Figure I. 21, Benmahiddine [35] observe plusieurs fissures sur cette interface
entre liant et chénevotte. A priori, ce changement de la microstructure s’explique par le
gonflement et le retrait des particules végeétales lors du vieillissement accéléré. Ce mécanisme
est a ’origine de la diminution significative de 51% de la résistance a la compression du béton
de chanvre altéré.

100 um &

Figure I. 21 : Observation au MEB de I’interface liant/chénevotte du béton de chanvre vieilli.
[35]

Lorsque de I'eau se trouve emprisonnée dans des micro vides [153] [154], cela entraine une
augmentation de la pression osmotique. Cette augmentation de pression favorise
I'endommagement de I'interface entre les fibres et la matrice ou induit la formation de cloques
a la surface du matériau comme illustré dans la Figure I. 22 [155].

B matrice M Fibre % Eau concentrée en molécules organiques

Figure I. 22 : Schématisation du phénoméne d’osmose [156]

La dégradation de la surface des fibres, qui conduit a la destruction de la lamelle mitoyenne et
de la paroi primaire, peut altérer la qualité de I'adhérence a I'interface fibre/matrice. De plus, le
gonflement différentiel entre les constituants peut également affecter cette adhérence. La Figure
I. 23 montre une section d'un matériau composite lin-époxy aprés 30 jours d'immersion dans
de I'eau distillée a 23°C, puis séché, mettant en évidence la présence de vides entre les fibres et
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la matrice, résultant de la détérioration de I'interface fibre/matrice due au gonflement des fibres
[157].

Figure I. 23 : Evolution des vides interfaciaux aprés immersion et séchage : Impact du
gonflement des fibres dans un composite lin-époxy[157]

1.10 Mesure des déformations des granulats végétaux et biocomposites.

Les processus de sorption d'eau et de gonflement des fibres végétales sont assez complexes en
raison de leurs particularités biochimiques, structurelles et morphologiques. Dans cette partie,
nous nous intéressons a la mesure des déformations en allant de I’échelle microscopique a
I’échelle macroscopique des bio composites. Ces mesures nécessitent un contréle minutieux de
I’humidité relative et de la température pour déterminer le coefficient de gonflement.
L'association de différents constituants ayant des caractéristiques hydrophiles différentes
entraine un gonflement différentiel entre eux.

Le phénomene de gonflement différentiel, généré par des variations d'absorption d'eau entre les
différents constituants d'un matériau composite, induit des tensions internes [80], [158] [159].
Ces tensions sont principalement localisées au niveau des interfaces entre les fibres et la
matrice. Lorsque ces tensions internes surviennent, elles peuvent provoquer une détérioration
progressive des liaisons entre les fibres et la matrice. En conséquence de ce processus, une
augmentation de I'absorption d'eau se produit, ce qui peut a son tour entrainer une diminution
des propriétés mécaniques du matériau composite.

1.10.1 Echelle microscopique
Les recherches sur l'influence de la teneur en eau sur les variations dimensionnelles des
granulats sont rares dans la littérature [160] [161] [162] et il n'existe aucune norme de mesure
établie. Dans cette section, nous présentons les quelques méthodologies de mesure proposées
dans des études de la littérature pour évaluer les variations des dimensions des granulats, telles
que le diametre, l'aire de section et le périmétre.

Le diameétre transversal d'un granulat peut étre mesuré de différentes manieres, en fonction de
la précision requise et des équipements disponibles. L'une des méthodes courantes consiste a
utiliser un microscope optique et une caméra numérique pour prendre des images des granulats,
puis & mesurer le diamétre des particules a I'aide d'un logiciel d'analyse d'image. Cependant, il
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est important de prendre en compte les sources d'erreur potentielles lors de I'utilisation de cette
méthode.

En effet, le gonflement d'un granulat présente une distribution non uniforme. Dans le cas des
faisceaux de fibres de jute, les variations dimensionnelles se manifestent principalement dans
la région du faisceau ou les dimensions sont les plus réduites, comme illustré dans la Figure I.
24. En cas d’absorption d’eau, les molécules d'eau pénétrent a l'intérieur des parois cellulaires,
ce qui entraine le gonflement de chaque fibre élémentaire. Par conséquent, cette zone
comprimée génére un gonflement du diametre significatif.

Figure I. 24 : Faisceaux de fibre de jute a 1’état a) sec et b) aprés deux semaines en immersion
dans I’eau [163]

Les mesures microscopiques des granulats se font souvent en estimant la variation de la section
transversale. Dans de nombreux cas, la section transversale des fibres naturelles est considérée
comme circulaire et homogene, bien que les fibres naturelles, quelle que soit leur origine
botanique et I'échelle considérée (c'est-a-dire les cellules de fibres élémentaires ou les faisceaux
de fibres), présentent de grandes variations dans leurs caractéristiques dimensionnelles et
morphométriques. La Figure I. 25 montre une image au Microscope électronique a balayage
en coupe transversale d’une fibre de lin [164] et une représentation schématique de la section
apparente et résistive.

(a) (b)

Lumen Diamétre apparent
< )
[~ 7
Paroi &+ Section apparente
secondaire
P <—1— Section résistive
primaire

X2,500  10um

Figure I. 25 : (a) Image au MEB en coupe transversale d’une fibre de lin [164] et (b)
représentation schematique de la section apparente et résistive

Les résultats obtenus a partir de ces méthodes, en prenant en compte les dimensions apparentes
de la fibre, conduisent a une estimation de la surface apparente de sa section transversale.
Cependant, il convient de noter que cette estimation tend a surestimer la véritable surface de la
section transversale.
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Cependant, d’autre auteurs prennent en compte la morphologie complexe de la section
transversale. Par conséquent, les mesures des surfaces, et des diametres sont exposées a des
changements. Munawar et al. [165] ont réalisé une comparaison entre deux méthodes de
mesure. Tout d'abord, la surface moyenne de la section transversale a été estimée par
microscopie optique en mesurant cing diametres apparents a des intervalles angulaires de 36
degrés. Ensuite la section de la fibre est estimee en la considérant comme un cercle et donc

D? . , . . , i s s
S:"T. Ensuite, le contour réel de la section transversale de la fibre (noté Sr) a été tracé a l'aide

d'un logiciel de traitement d'images comme illustré dans la Figure I. 26). Les résultats ont
montré que la microscopie optique sous-estimait de 4 a 8% la surface de la section transversale.
De plus, une sous-estimation de 6,5% a été obtenue par llczyszyn et al. [166] lors de la
comparaison entre I'hypothése d'un contour de section circulaire et polygonale.

Figure I. 26 : Mesure de l'aire de la section transversale (Sc) a partir de la moyenne de cing
diametres fixés a des intervalles d'angle de 36° et aire de la section transversale (Sr) mesurée
par analyse d'image de micrographies électroniques a balayage [167]

Une méthode traditionnellement utilisée pour surmonter ces problémes consiste a mesurer sous
un microscope optique le diametre moyen de la fibre & trois endroits différents et aléatoires le
long de la fibre [168] [169] [170]. La surface apparente de la section transversale de chaque
fibre est ensuite calculée a partir du diamétre moyen de la fibre en supposant une section
transversale circulaire.

1.10.1.a Microscope optique (MO)
L’analyse d’images par les observations microscopiques longitudinales des fibres est largement
utilisée pour estimer la longueur, de diameétre des fibres [171] [172] [173]. Cette méthode
permet de zoomer sur un échantillon, ce qui permet de mesurer sa géométrie en fonction du
niveau de grossissement, incluant des parameétres tels que la surface d'une section, I'épaisseur
et le contour.

La majorité des fibres naturelles présente généralement une section transversale, longitudinale
non uniforme et une forme irréguliére. La forme de leur section transversale peut varier d'une
fibre a I'autre et sur toute leur longueur [170] [174] . Cela explique en partie la grande dispersion
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des propriétés mécaniques des fibres signalées dans la littérature depuis de nombreuses années
[26] [175] [54].

La Figure 1.27 illustre des micrographies SEM d'une fibre de lin élémentaire a différentes
abscisses (1 mm, 7 mm, 9 mm et 14 mm respectivement de gauche a droite). Une forte
dispersion des diametres apparent est observée le long du profil de la méme fibre.

Figure 1.27: Micrographies SEM d'une fibre de lin élémentaire & différentes abscisses (1 mm,
7 mm, 9 mm et 14 mm respectivement de gauche a droite)

D'apres les profils de diamétre obtenus pour une vingtaine de fibres élémentaires (Figure 1.28),
I'écart-type relatif autour du diamétre moyen est d'environ 20%. Cette valeur qui donne une
indication de la dispersion le long d'une seule fibre, doit étre comparée a I'écart-type relatif
autour du diametre moyen obtenu sur une grande population de fibres (25-30%).
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Figure 1.28 : Profil du diamétre d’une fibre élémentaire de lin illustrée a Figure 1.27 sur toute
sa longueur [174]

1.10.1.b Microscope optique a balayage (MEB)

La différence entre le microscope optique et le microscope électronique a balayage est que le
premier se limite a I'observation de zones d'étude de quelques micromeétres alors que le second
est de l'ordre de dizaines de nanomeétres. C’est une puissante méthode pour observer des
échantillons de trés petite taille grace a I’utilisation d’électrons au lieu de photons [5] [176]
[173] [168] [15].Cette technique sert surtout a mesurer la taille des pores (la Figure I. 2). La
Figure 1. 29 illustre les pores de fibres de sisal en fonction du nombre de cycle de mouillage.
Ferreira et al. [177] ont examiné l'influence de I'nornification sur la structure et les propriétés
en traction des faisceaux de fibres de sisal et de jute. Les résultats ont révelé que les diametres
des lumens ont diminué de 15% et 17% respectivement aprés 10 cycles de mouillage/séchage.
Sur le plan mécanique, il a été observé une diminution de la rigidité de 20 a 18 GPa pour les
faisceaux de fibres de sisal, et de 44 a 38 GPa pour les faisceaux de fibres de jute. Ce qui signifie
que les propriétés mecaniques des fibres changent aprés plusieurs cycles de mouillage et
séchage.
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50 ym

Figure I. 29 : Image MEB d’un faisceau de fibres de sisal en fonction du nombre de cycle de
mouillage/séchage: (a) 0, (b) 5 et (c) 10 cycles [177]

1.10.1.c Balayage laser
Une technique avancée de mesure basée sur un balayage laser surfacique automatisé permet de
mesurer les dimensions des sections transversales tout le long de la fibre. Le dispositif de
mesure utilisé consiste a faire tourner et déplacer I'échantillon devant un faisceau laser, ce qui
permet de suivre I'évolution du diamétre apparent pendant une rotation compléte. Cette méthode
a été appliquée avec succes pour mesurer la géométrie des fibres de lin et de palmiers, malgré
les défis liés aux défauts de surface et a la concavité [167] [178] [179]. La Figure I. 30 explique
le principe du dispositif de systéeme d'analyse dimensionnelle des fibres. A chaque rotation, un
diametre apparent est déterminé et un diametre apparent moyen est calculé a partir des valeurs
recueillies pour chacune d'entre elles, afin de trouver l'aire de la section. Il est important de
noter que la méthode de mesure utilisée présente une limitation dans son aptitude a évaluer les
surfaces concaves en raison de son principe de mesure basé sur I'ombroscopie laser. Cependant,
cette méthode présente un intérét en tant que dispositif de mesure indépendant de I'utilisateur,
ce qui en fait une option intéressante.
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Figure I. 30 : (a) Principe du dispositif de systeme d'analyse dimensionnelle des fibres et (b)
diameétres minimum, maximum et moyen le long d'un faisceau de fibres de palmier, mesurés
avec le dispositif FDAS [179]

1.10.2 Echelle macroscopique
Les méthodes visant a quantifier les variations dimensionnelles au sein des composites a base
de fibres végétales demeurent insuffisamment élaborées et adaptées, principalement en raison
de [I'hétérogénéité marquee inhérente a ces structures biocomposites. Les normes
conventionnellement appliquées pour caractériser les dimensions des matériaux traditionnels
montrent leur limite d'application pour les fibres végétales, ne fournissant pas toujours des
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résultats précis et reproductibles. Les méthodes de caractérisation actuelles, bien que congues
pour une évaluation macroscopique, restent limitées a une échelle microscopique en raison des
dimensions restreintes. Les propriétés macroscopiques attribuées aux composites a base de
fibres végétales sont souvent extrapolées a partir d'échantillons de dimensions réduites, ce qui
peut introduire un biais potentiel dans l'interprétation des résultats a I'échelle macroscopique.
La contrainte inhérente a I'utilisation d'échantillons microscopiques peut limiter la précision et
la généralisation des données obtenues, ce qui peut entrainer une évaluation incorrecte des
variations dimensionnelles a I'échelle macro.

Dans ce qui suit, une liste de méethodes de mesure, qui ont démontré une adaptation limitée aux
biocomposites, est présentée.

1.10.2.a Microscope optique

L'utilisation du microscope optique pour évaluer le gonflement des fibres a I'échelle locale est
abordée dans I'étude menée par Rima et al. [24]. Ces chercheurs ont estimé que le gonflement
observé a lI'échelle microscopique des granulats, présents a la surface extérieure des
biocomposites, correspond au gonflement macroscopique de I'échantillon. La Figure 1.
31 illustre les mesures effectuées sur le béton de chanvre et le pourcentage de gonflement des
mesures en fonction de I’humidité relative. Les résultats montrent que lorsque l'humidité
relative augmente, le granulat de chanvre occupe une partie de I'espace libre, et se déplace dans
une direction paralléle a la porosité inter-particulaire jusqu'a atteindre le point de saturation de
la fibre. En d'autres termes, les copeaux de chanvre continuent a absorber de I'eau lorsque
I'numidité relative augmente, ce qui les fait gonfler de 9.9% a 97.3% HR.
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Figure 1. 31 : a) mesures effectuées sur le béton de chanvre et b) pourcentage de gonflement
des mesures en fonction de I’humidité relative [24]

1.10.2.b Tomographie aux rayons X
La tomographie a rayons X est une technique permettant de réaliser des images de maniére non-
destructive et de quantifier les caractéristiques internes d'objets 3D. Cette technique d'imagerie
présente certains atouts pour une meilleure caractérisation microstructurale a I'échelle locale
des matériaux. Le principe de base de cette technique consiste a reconstruire le volume 3D d'un
objet a partir d'une série de radiographies 2D enregistrées a plusieurs positions angulaires. Les
tomographes sont principalement composés d'une source de rayons X, d'un détecteur numérique
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et d'un plateau tournant. La résolution des images dépend de nombreux parametres, notamment
les dimensions de I'échantillon et la distance entre la source et I'échantillon.

Bennai et al. [50] ont réussi a reconstruire en 3D le béton de chanvre présenté dans la Figure 1.
32-a et présente en 2D dans la Figure 1. 32-b pour mesurer le gonflement d’un échantillon de
10x10x10cm?®. Ces figures montrent les différentes phases du matériau : le liant en noir, les
copeaux de chanvre en gris et I’air en blanc.

(@) (b)

Figure I. 32 : Reconstruction en a) 3D du béton de chanvre et b) 2D pour un échantillon de
dimension réduite le plan (X, y) [50]

En exposant le méme échantillon a deux humidité relatives différentes, I’analyse par
tomographie permet d’étudier les variations dimensionnelles entre 1’état sec et I’état humide.
La Figure I. 33 présente des coupes obtenues par tomographie a rayons X du béton de chanvre
(@) 0% RH (b) 85% RH. Selon ces auteurs, il est a noter que le gonflement enregistré est de
I'ordre de 10 %. Cependant, cette méthode présente des défis. La durée de chaque tomographie
est considérable, s'élevant a environ 2 heures et 30 minutes, pendant lesquelles le matériau peut
interagir avec I'humidité de son environnement [50]. De plus, il est nécessaire de garde la méme
position de balayage pour la détermination des déplacements causées uniquement par les
sollicitions hydriques appliquées. Ainsi cette méthode nécessite des ressources informatiques
importantes [180].

Figure I. 33 : Coupes obtenues par tomographie a rayons X du béton de chanvre (taille du
voxel de 17,1 um) (a) 0% RH (b) 85% RH [50]
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.11 Mesure et quantification du gonflement et retrait des granulats végétaux

Le comportement de gonflement des échantillons varie en fonction du type de granulats et de
leur capacité a absorber I'numidité. Les variations morphologiques et dimensionnelles des
faisceaux de fibres sont étudiées en fonction de leur teneur en eau et définies comme suit (Eq.
1). Afin d'étudier ces phénomeénes, des méthodes de mesure sont utilisées pour effectuer des
mesures a différents états hydriques, permettant ainsi de quantifier avec précision les variations
observées. Les mesures s’effectuent apres avoir exposé les granulats a des niveaux spécifiques
d’humidité relative, ce qui permet de déterminer la variation des grandeurs mesurées en
modifiant les conditions d'humidité relative. Ces mesures peuvent inclure des mesures
d'épaisseur, de surface et de rayon dans des directions longitudinales et transversales selon le
protocole expérimental adopté dans chaque étude. Le pourcentage de variation entre deux états
d’humidités différentes, est défini comme le rapport de la variation d’une mesure par rapport a
la valeur initiale. Le gonflement est défini comme un pourcentage positif, tandis qu'un signe
négatif indique un retrait.

G (%) =52 (%) (1)
Ou "I(i)" représente la mesure de la surface du granulat considéré pour une condition d’humidité
donnée, exprimée en um?, et "l (0)" correspond a la surface a I’humidité de référence, également
exprimée en pm>.

La Figure I. 34 montre I'évolution du gonflement de la section transversale des différents
faisceaux de fibres végétales en fonction de leur teneur en eau. Le gonflement des faisceaux de
fibres des différentes especes vegétales est régi par deux processus principaux. Dans des
conditions d’humidité relatives allant de 20 % HR a 73 % HR, le gonflement des faisceaux de
fibres est principalement associé a des processus se produisant au niveau des parois cellulaires
et de la lamelle moyenne, et est lié a la sorption de I'eau par les biopolymeéres. Le gonflement
est relativement faible pour toutes les especes végétales (< 10 %). En conditions d’humidité au-
dela de 55-70% et en cas d'immersion, le gonflement de la section médiane augmente
considérablement et de grandes différences sont observées en fonction de I'espece végétale. Le
gonflement est associé donc a I’'eau libre dans les pores et le lumen. Le gonflement anisotrope
observé en immersion pour les faisceaux de fibres libériennes (lin, chanvre et ortie) contribue
a l'augmentation de leur surface de section, et donc au gonflement médian de section mesuré.
En effet, I'eau libre en grande quantité dans les lumens et les porosités semble contribuer de
maniére significative au gonflement transversal des faisceaux de fibres, en raison des variations
morphologiques induites par la pression hydrique exercée sur les parois cellulaires.

41



Etat de ’art sur les matériaux biosourcés et leurs propriétés vis-a-vis de I’humidité

Cross-sectional swelling G, (%)

90

70

50

30

-10

{ f—

Swelling of cell walls
and middle lamella

(—_

Morphological variations due
to hydric pressure in pores

:%

40 60

and lumens

bound and free water

)

80
Moisture content (%)

100

———y

OPalm
A Sisal
O Hemp
¢ Flax

= Nettle

120

Figure 1. 34 : I'évolution du gonflement médian de la section transversale des différents
faisceaux de fibres végétales en fonction de leur teneur en eau a 23 °C : (i) gonflement
microscopique des parois cellulaires et de la lamelle moyenne di a la sorption de I'eau liée,
(ii) gonflement macroscopique lié a la déformation anisotrope de la section transversale des
faisceaux de fibres libérées, éventuellement induite par la pression hydrique de I'eau libre
dans les pores et le lumen.[181]

Les résultats du Tableau I. 7 mettent en lumiere l'interaction complexe entre I'numidité relative,
la température et la composition des matériaux étudiés. Il est intéressant de noter que les fibres
d'origine végétale telles que le lin, le chanvre et le palmier présentent des taux de gonflement
notables, montrant une sensibilité accrue aux fluctuations d’humidité. En revanche, d'autres
fibres, comme celles des mélanges de fibres de bois dur et de bois tendre denses, montrent des
taux de gonflement plus modérés. Ces résultats soulignent I'importance de prendre en compte
la composition des matériaux ainsi que les conditions environnementales.

Tableau I. 7 : Variabilité des taux de gonflement des granulats biosourcés en fonction de
I'numidité relative et de la méthode de caractérisation

Granulat Méthode Pourcentage de | Conditions Références
Gonflement

Coque de riz Microscope 7,1 % 0-93% HR [54]
optique

Mélange de Rayons X 2,2 % 15-90 % HR [162]

fibres de bois microtopographie

dur et de bois synchrotron

tendre

Fibre de bois Diffraction des 13,6 % 20280 % HR [182]
rayons X

Fibre de lin Microscopie 21 % 20-98 HR% [161]
électronique a
balayage
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Palmier Systéme 2,4 20-73 % HR [181]
balayage laser
automatisé

Sisal Systeme 8,9 20-73 % HR [160]
balayage laser
automatise

Chanvre Systeme 3,9 20-73 % HR [160]
balayage laser
automatisé

Lin Systéme 7,4 20-73 % HR [160]
balayage laser
automatise

Ortie Systeme 8,3 20-73 % HR [160]
balayage laser
automatisé

Chanvre Images de 9,93 0-97,3% HR [24]
microscopie
électronique

1.12 Notion du coefficient d’hygro-expansion

Le coefficient d’hygroexpansion d'un granulat (d’un matériau) est un rapport qui permet de
quantifier la variation dimensionnelle entre deux états hydriques, en prenant en compte la
variation de la teneur en eau entre ces deux états. Il est déterminé en tracant un graphique du
pourcentage de gonflement en fonction de I'hnumidité relative. Plus précisément, le coefficient
d'hygroexpansion proposé représente la relation entre le pourcentage de gonflement et la teneur
en eau absorbée entre les deux états hydriques qui ont entrainé ce gonflement. Cette
représentation graphique permet de mettre en évidence deux caractéristiques typiques de la
dilatation hygrométrique. La Figure 1.35 explicite en détail 1’évolution du gonflement radial en
fonction de la teneur en eau de l'isotherme de sorption [183].

La pente de la courbe de pourcentage de gonflement en fonction de la teneur en eau fournit le
coefficient d'hygroexpansion [184]. En effet, pour avoir une valeur du coefficient
d’hygroexpansion, il faut aux moins trois variations d’humidité en passant par une faible
humidité relative, puis une deuxieme qui représente une humidité relative moyenne et
finalement une humidité relative trés importante. 1l sera possible dans ce cas de determiner le
coefficient d’hygroexpansion entre la premiére humidité relative et la derniere [150].
Néanmoins, lorsque les granulats sont exposés au séchage hydrique, ce qui représente la
désorption, ils rétrécissent et libérent I'eau absorbée en fonction de I'humidité relative. Dans ce
cas, on identifie le coefficient d'hygro rétraction. Il est nécessaire de différencier le coefficient
d'hygroexpansion Bs (Eq. 2) pour la phase de sorption et le coefficient d'hygro-rétraction Bsh
pour la phase de désorption.

G(90%—12%)—G(55%—12%)

= 2
Bg Am(90%—12%)— Am(90%—12%) ( )
R(90%—-12%)—R(55%—12%)
Br = (3)
Am(90%—12%)— Am(90%—12%)

43



Etat de ’art sur les matériaux biosourcés et leurs propriétés vis-a-vis de I’humidité

Avec G(%) le pourcentage de gonflement, Amg(%) la variation de la teneur pour la phase de
sorption tandis que R(%) est le pourcentage de retrait et Amr(%) la variation de la teneur en
eau pour la phase de désorption.
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Figure 1.35 : Evolution du gonflement radial en fonction de la teneur en eau (de I'isotherme de
sorption) [183]

Le gonflement radial des fibres de lin atteint une valeur maximale de 21 + 3% a 98% d'humidité
relative, confirmant les résultats de Stuart et al. [185] et Pucci et al. [186]. Son évolution avec
la teneur en humidité (données tirées de [183] semble quasi linéaire (R2= 0.99). Ainsi, une
régression linéaire permet d'estimer le coefficient d'hygroscopicité radiale ff,R = 1.14 pour la
fibre de lin. Les fibres de bois présentent un coefficient d'hygroscopicité radiale inférieur,
d'environ 0.3 [187] et 0.45 [182]. Cependant, une augmentation de I'hygroexpansion de
I'hémicellulose dans les fibres augmente fortement I'hygroexpansion qui atteint Bf,R = 1 pour
un angle micro fibrillaire similaire [187]. Cette tendance pourrait étre considérée comme
pertinente pour les fibres de lin, qui possédent une plus grande quantité de pectines et
d'hémicellulose que les fibres de bois. L'analyse du coefficient d'expansion des fibres de lin
révele que I'effet hygroscopique est largement supérieur a la contribution thermique revélé dans
le Tableau I. 8.

Tableau I. 8 : Coefficients de dilatation thermique et hygroscopique radiale de la fibre simple
de lin

Radial thermal expansion | Coefficient d’hygroexpansion
coefficient af,T (10-6 /°C) radiale Bf,R (¢/Am)

Fibre de lin 78 [188] 1.14 [161]
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1.13 Conclusion

Les phénoménes complexes de gonflement et de retrait des granulats végétaux sont
conditionnés par une multitude de facteurs, parmi lesquels figurent les interactions entre I'eau
et les biopolyméres qui composent les parois cellulaires. Parmi ces biopolymeéres, la cellulose,
I'némicellulose et la lignine, émergent des caractéristiques a la fois hydrophiles et hydrophobes,
entrainant une influence déterminante sur leur interaction avec I'eau. Les groupes hydroxyles
qui abondent dans ces structures moléculaires ont la capacité de former des liaisons hydrogéne
avec les molécules d'eau, contribuant ainsi au processus d'absorption d'eau et au gonflement
ultérieur des granulats. Toutefois, la présence de groupes hydrophobes, tels que la lignine, agit
en tant que régulateur, restreignant la quantité d'eau que les granulats peuvent absorber.
Parallelement, l'organisation de I'eau dans les pores et les cavités des granulats peut étre
influencée par la présence de solutés, tels que les ions minéraux, ainsi que par la taille et la
distribution des pores. Cette organisation complexe de I'eau peut entrainer une hystérésis
importante entre les isothermes de sorption et de désorption, ainsi qu'entre le gonflement et le
retrait des granulats végétaux.

Afin de réduire l'absorption d'eau et, d'atténuer le caractere hydrophile des granulats, une
gamme de traitements a été étudiée dans la littérature. Ces traitements visent spécifiqguement a
éliminer les groupes hygroscopiques situes dans les parois cellulaires, contribuant ainsi a une
réduction significative de I'absorption d'eau. Le choix d'un traitement simple pour les granulats
végétaux constitue un avantage supplémentaire pour compléter les bénéfices écologiques déja
offerts par ces granulats. 1l est également remarquable que les fibres riches en lignine affichent
une faible absorption d'eau, étant donné que la lignine présente des propriétés hydrophobes bien
établies. L'élimination de la lignine n'engendre pas nécessairement une réduction de I'absorption
d'eau, car les molécules d'eau ont tendance a étre absorbées par la cellulose et I'némicellulose,
des composants intrinsequement hydrophiles.

A partir des méthodes présentées dans la littérature, la majorité de ces procédes se focalise sur
I'analyse des comportements microscopiques des granulats au sein des biocomposites, bien que
cela ne constitue pas nécessairement l'approche pour étudier le comportement global des
biocomposites. Toutefois, peu de ces procédés s'averent appropriés, en raison de la nature
hétérogéne des bétons biosourcés. Les méthodes de quantification utilisées dans la littérature
présentent des limitations, notamment en ce qui concerne la taille des échantillons a I'échelle
microscopique et la représentation a I'échelle macroscopique des biocomposites. De plus, les
contraintes liées au temps et au conditionnement des échantillons imposent des limites a leur
application. En outre, I'adaptation du microscope optique pour les observations a I'échelle
macroscopique ne permet pas toujours d'obtenir la représentation la plus précise du
comportement global du biocomposite.

Afin d’atteindre les objectifs de cette these, des expérimentations a différentes échelles sont
menées. Dans un premier temps, nous procédons a la quantification du pourcentage de
gonflement et de retrait des granulats végétaux a I'échelle microscopique. Subséquemment,
nous investiguons les méthodes de traitement visant a réduire le gonflement et le retrait de ces
granulats. Des évaluations biochimiques sont menées pour corroborer l'efficacité de ces
traitements. Par la suite, ces traitements seront appliqués sur les granulats qui seront
ultérieurement employes dans la confection des matériaux biosources.
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Nous developpons ensuite une méthodologie de quantification des déplacements qui analyse le
comportement global de la totalité du matériau biocomposite a I'échelle macroscopique. Cette
approche offre une représentation et une évaluation globale des variations dimensionnelles au
sein des biocomposites, sans étre restreinte par les contraintes de temps et de conditionnement
liées a I'numidité relative. Le développement d'un mode d'essai optimisé permettra de réduire
le temps d'évaluation des échantillons, ce qui s'avére particulierement bénéfique pour évaluer
différentes formulations. Par ailleurs, nous investiguons les effets de I'application d'un enduit
de protection sur les biocomposites. Nous examinons le gonflement et retrait des matériaux
biosourcés sur cet enduit, ainsi que les influences inverses de I'enduit sur ces parametres.
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Matériaux et méthodes

Chapitre Il : Matériaux et nouvelles méthodes expérimentales

1.1 Introduction

Ce chapitre se focalise dans une premiere partie sur la présentation des différents matériaux de
I’étude, granulats végétaux, liants et produits de traitement proposés et leurs propriétés
intrinseques. Les étapes de préparation des échantillons des biocomposites sont détaillées
ensuite. La seconde partie du chapitre est consacrée a la méthodologie de caractérisation
proposée a I’échelle des granulats. Le protocole adapté pour le traitement des granulats pour
améliorer leurs propriétés vis-a-vis de I’humidité est présenté. Afin de comprendre I’effet du
traitement, I’analyse chimique des composants et leur quantification est décrite également dans
cette partie. La troisiéme partie présente le banc d’essai développé dans le cadre de ce travail
de these pour la mesure des variations dimensionnelles des biocomposites ainsi que la
méthodologie de quantification du gonflement et retrait de ces matériaux seuls et avec le
systeme enduit-isolant.

1.2 Matériaux de I’étude

11.2.1 Les granulats

Dans la continuité des travaux du laboratoire LaMé sur la valorisation de différents granulats
végétaux de la Région Centre Val de Loire (Belayachi et al., 2013) (Brouard et al., 2018), quatre
types de granulats sont étudiés. Ces granulats végetaux sont illustrés dans la Figure I1. 1, (a) la
paille de blé, (b) la paille de colza, (c) I'écorce de tournesol et (d) la moelle de tournesol. Dans
les études précédentes, le travail sur ces granulats a porté sur leur caractérisation fine, sur la
formulation et optimisation des mélanges pour une utilisation dans I’isolation thermique, et sur
la caractérisation mécanique, thermique et hydriques des biocomposites [1] [2] [3]. Dans ce
travail de these, nous nous intéressons a I’étude du gonflement retrait des granulats et des
biocomposites pour contribuer a enrichir les données de la littérature sur un sujet qui n’est pas
largement étudié.

L’¢corce et la moelle de tournesol sont récupérés par 1’unité de transformation des agriculteurs
apres broyage et dépoussiérage du sud de la région (ISOCHAMP). Le conditionnement initial
de la paille de blé est en botte provenant du nord de la région suivi par un processus de broyage
au laboratoire. La granulométrie de la paille de blé et de I'écorce de tournesol est répartie de
maniére unifome dans la plage de dimensions allant de 1 & 3 cm alors que la granulométrie de
la moelle de tournesol se situe entre 0,5 et 1,5 cm. Quant a la paille de colza, elle est broyée
pour obtenir des granulats conformes au label construire en chanvre, et présente une
granulométrie comprise entre 0,5 et 1 cm. Les granulats végétaux sont ensuite nettoyés a l'aide
d'un brossage a sec pour éliminer les débris, puis subis un découpage manuel a 1’aide d’un
ciseau et un cutter pour obtenir des échantillons représentatifs pour les analyses
microscopiques.
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Figure 11. 1 : Les différents granulats étudiés, a) paille de blé, b) paille de colza, c) écorce de
tournesol et d) moelle de tournesol

11.2.2 Caractéristiques des granulats
L'analyse microstructurale des différents types de granulats de 1’étude avaient notamment été
réalisée a l'aide d'images de microscopie optique et a balayage dans les travaux précédents,
Figure 1l. 2. Ces images montrent la porosité importante des granulats, ce qui leur confére un
comportement fortement hygroscopique. L’écorce de tournesol présente de canaux connectés
par des pores, tandis que la moelle présente une structure alvéolaire en nid d'abeille. Cette
caractéristique lui confere une porosité de 98.7% contribuant a d’eau trées élevée.

Le Tableau Il. 1 récapitule les masses volumiques et les porosités de chaque granulat. La masse
de la moelle de tournesol est inférieure a celle de la paille de blé, a celle de la paille de colza et
a celle de I'écorce de tournesol.

Tableau I1. 1 : Propriétés des granulats utilisés

Granulats Masse volumique en vrac Porosité Références
(Kg/im?) (%)

Paille de blé 29.3 96.3 [17]

Paille de colza 64.9 94.06 [2]

Ecorce de tournesol 129 88.53 [2]

Moelle de tournesol 15.9 98.87 [2]

a) - SEM observation of the horizontal section
I Porosity: 51%
(B. Ismail 2020)
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b)

SEM observation of rapeseed
a) straw and b) pith

Porosity: 94.06%
(Y. Brouard 2018)

SEM observation of tangential section
Porosity: 88,53%
(Y. Brouard 2018)

SEM obscrvation of the radial scction
Porosity : 98,87%
(Y. Brouard 2018)

b) Paille de colza and c) écorce de tournesol d) moelle de tournesol

Figure I1. 2 : Analyse microscopique des granulats marquant la forte porosité a) Paille de blé
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11.2.3 Produit de traitement
Les produits de traitement ont été choisis a partir de I’étude bibliographique du chapitre 1 pour
un traitement simple des granulats végétaux avant leur incorporation dans le mélange des
biocomposites. Deux sels commercialisés par CARLROTH ont été utilisés dans le cadre de
cette étude :

- Le chlorure de sodium (NaCl) avec une masse molaire de 58,44 g/mol et une masse
volumique de 2,17 g/cm?®

- Le bicarbonate de sodium (NaHCOs3) qui a une masse molaire de 84,01 g/mol et une
masse volumique de 2,21 g/cm?®

11.2.4 Matériaux biosourcés biocomposites

Afin de mener ’étude de variation dimensionnelles des biocomposites, les quatre granulats
végétaux décrits précédemment ont été mélangés a la chaux (Tradical PF 70) pour préparer les
biocomposites a partir de formulations et protocoles de mélange optimisés dans les travaux
précédents Belayachi et al. [1], Brouard et al. [189] et Ismail et al. [3]. Un seul rapport eau
totale/liant et granulat liant a été choisi (1.1 et 0.3 respectivement) pour ne pas combiner dans
cette premiére étude les différents parameétres pouvant influencer le comportement des
matériaux biocomposites.

La préparation des biocomposites est décrite par le schéma de la Figure Il. 3. Tout d'abord, le
liant Tradical PF70 est mélangé avec 80% de la quantit¢ de 1’eau pendant 5 minutes.
Simultanément, les 20% restants de la quantité d'eau sont mélangés aux granulats pour les pré-
saturer pendant une minute, réduisant ainsi l'absorption d'eau par le liant. Une fois le liant
préparé, il est ajouté au granulats pré-humidifiés et mélangé pendant cing minutes
supplémentaires a I'aide du malaxeur. Apres cette période, le mélange est coulé en deux couches
dans des moules de dimensions 10x10x10 cm3 manuellement pour remplir le vide dans le
moule. Les échantillons sont manipulés de la méme maniére pour garantir des masse volumique
s uniformes pour 1’étude. Ensuite les échantillons sont stockés pour la phase de cure, dans une
chambre a 80+6 % d'humidité relative constante et une température de 20°C pendant 90 jours.

Liant Agitateur Malaxeur
électrique

{ |

Granulats

|

Moules
10x10x10cm?

Biocomposite

Figure 11. 3 : Le moule utilisé pour la fabrication des échantillons 10x10x10cm?
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Dans cette étude, cing types de matériaux biosourcés sont étudiés et formulés. 1ls sont basés sur
la paille de blé, la paille de colza, I'écorce de tournesol, la moelle de tournesol, ainsi qu'un
mélange combinant I'écorce et la moelle de tournesol.

En ce qui concerne la méthode de traitement, les granulats sont tout d'abord traités et séchés,
puis incorporés dans le processus de formulation. A la fin de cette étape, nous obtenons trois
types d'échantillons : ceux dont les granulats ne sont pas traités, ceux traités par NaCl et ceux
traités par NaHCOa. Le Tableau Il. 2 présente la désignation des différents biocomposites ainsi
que leurs masses volumiques a I'état durci apres 3 mois de cure.

Tableau II. 2 : la masse volumique p (Kg/m3) des biocomposites a base de différentes matiéres
premieres végétales et chaux : paille de blé (PbC), paille de colza (PcC), moelle de tournesol
(MTC), écorce de tournesol (ETC), et mélange moelle et écorce de tournesol (METC).

PbC PcC MTC ETC METC
p (Kgm3) | 417 10 455 £7 24916 478 15 40418

11.2.5 Matériaux avec enduit de protection

L'application d'un enduit de protection sur les biocomposites utilisés dans l'isolation des
batiments est essentielle pour assurer la durabilité et 1’esthétique des parois. En effet,
I’utilisation des matériaux biosourcés dans les deux cas d’isolation par intérieur/extérieur sera
toujours accompagnée d’un enduit de protection. C’est pour cette raison que I’étude du systéme
biocomposite-enduit a été proposée. L’objectif est d’étudier et évaluer I’effet de I’enduit sur le
comportement de gonflement-retrait des matériaux biosourcés et inversement. Les échantillons
de cette étude ont été préparés avec un échantillon de biocomposite avec une couche d’enduit
de 1 cm appliqué aprés 28 jours de cure dans la chambre humide. L’enduit choisi ici a été
développé dans le cadre du projet PEPITE comme enduit de protection des matériaux
biosources.

Pour la préparation de I'enduit, nous suivons les étapes décrites par Lanas et al. [190] et utilisées
dans la these de Ismail dans le cadre du projet PEPITE [5]. Le sable calcaire sélectionné pour
cet enduit présente une granulométrie spécifique comprise entre 0 mm et 0,8 mm. Les
proportions utilisées pour cette formulation sont un rapport sable/chaux égal a 1 et un rapport
eau/chaux de 2/3 [5]. Les composants sont mélangés a secs, a savoir la chaux et le sable, pendant
3 minutes a une vitesse de 140 tr/min. Ensuite, I'ajout d'eau est réalisé progressivement pendant
5 minutes a une vitesse de 140 tr/min, suivi d'un mélange pendant 3 minutes a une vitesse de
285 tr/min. Une fois préparé, I'enduit est étalé sur une face des biocomposites. La hauteur de
I'enduit appliqué est équivalente a la hauteur du biocomposite, diminuée de 1 cm pour des
raisons de mesure. Les échantillons sont ensuite placés dans la chambre de cure de la méme
maniere que les biocomposites décrits dans la section 11.2.4.

La Figure Il. 4 illustre une représentation visuelle de cette application d'enduit sur les
biocomposites fabriqués a partir de paille de blé. L objectif de cette démarche est d'évaluer les
variations dimensionnelles tant au niveau de I'enduit que dans la partie du biocomposite qui
n'est pas recouverte par I'enduit.
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Bio-composite Enduit Bio-composite + enduit
Epaisseur 1 cm

Figure 11. 4 : Représentation de I’application de I’enduit de protection sur un bicomposite
1.3 Etude des variations dimensionnelles des granulats

11.3.1 Préparation des granulats
Dans cette étude, les deux traitements par chlorure de sodium (NacCl) et par le bicarbonate de
sodium (NaHCOg) sont utilises pour leur influence sur la réduction du taux d'absorption d'eau
[191] [192], et par conséquent sur le gonflement et le retrait des granulats.

Ces deux solutions sont préparées pour traiter les quatre granulats différents a une concentration
de 10% en poids (dos Santos et al., 2018) [128] visant a évaluer les phénomeénes de gonflement
et de retrait. L'influence de la durée du traitement (24h, 48h, 72h, 96h, 120h) ainsi que du temps
de rincage pour éliminer le sel des granulats a été examinée a l'aide de mesures de pH et
d'analyses des solutions. Suite a cette étude, la durée pour le traitement et le rincage des
granulats a été établie.

Les granulats sont immergés dans les deux solutions différentes de NaHCO3 et NaCl. Tout
d'abord, les sels sont dissous dans de I'eau préchauffée a des températures comprises entre 25
et 30°C. Les granulats préparés sont ensuite immerges dans les solutions de 500 ml et agités
régulierement pendant la durée déterminée. 1ls sont ensuite placés dans une étuve a 60°C jusqu'a
obtention d'une masse constante. Les granulats sont ensuite immergés dans I'eau déminéralisée
pendant la durée suffisante pour éliminer la quantité de sel puis séchés de nouveau a 1’étuve.
Apres avoir été retirés de 1’étuve, les granulats sont laissés a température ambiante. Finalement,
nous obtenons des granulats traités au NaCl, d'autres granulats traités au NaHCOs et des
granulats non traites.

Dix échantillons par type de granulats traités et non traités sont fixés sur un support en
polystyrene a l'aide d'une broche qui ne pénétre que partiellement dans le granulat. Cette
intrusion limitée nous permet de considérer que le gonflement dans la direction transversale est
libre. La Figure 1. 5 montre la disposition de vue en face et vu de dessus des 4 types de granulats
prépares sur le support.
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Figure I1. 5 : Vue de face et vue de dessus des 4 types de granulats préparés sur le support a)
paille de blé, c) paille de colza, c) écorce de tournesol et d) moelle de tournesol

11.3.2 Conditions de conservation

Les granulats sont conservés dans une chambre climatique a une température constante et a une
humidité relative variable selon 1’objectif de 1’étude. La Figure Il. 6 illustre le protocole
expéerimental adapté a I'exposition et a I'analyse des images. Les échantillons sont conditionnés
dans la chambre climatique avec des étapes d'humidification schématisant la voie du
gonflement qui commence a 12% d'HR, suivie de 55% d'HR pour aller finalement a une
humidité de 90% d'HR. Le processus de séchage représente la voie du retrait, par opposition a
la voie du gonflement, et implique une diminution progressive de I'hnumidité relative d'un niveau
élevé a un niveau faible aux stades de séchage spécifiques de 90 %, 55 % et 12 %. Un suivi de
la masse a été effectué jusqu'a la stabilité pour assurer I'équilibre a chaque palier d'humidité.
Les images sont prises a la fin de chaque palier et apres stabilisation de la masse. Le temps
nécessaire pour atteindre la stabilisation de la masse est généralement prolongé, variant entre 1
et 2 mois en fonction des différentes plages d'humidité. La différence entre les deux mesures
consécutives doit étre inférieure & 0,1% (Madsen et al., 2012).

X 90% — Chemin de gonflement

>

2 ‘\\ ... Chemin de retrait
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2 55% @ ® Analyse d’image a stabilité de masse
\

ﬁ \

g 12% )

£

=
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Figure Il. 6 : Cycle d’humidification et de séchage des granulats végétaux

11.3.3 Observations microscopiques
Les observations sont réalisées a l'aide du microscope optique « Leica Microsystems (Schweiz)
AG » equipé d'objectifs a différents grossissements. Plus précisément, un objectif avec des
grossissements allant de 50x, 75x, et 100x est utilisé pour observer les échantillons a une échelle
appropriée. La sélection du grossissement approprié dépend de la taille des échantillons et de
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la résolution souhaitée pour I'analyse. Le grossissement du microscope optique est adapté en
fonction des types de granulats afin d'obtenir une résolution nette en fonction de la taille, de la
forme et de la texture des différents types de granulats. Les valeurs de grossissement les plus
fréquemment employées pour les observations sont genéralement de x50 pour la moelle de
tournesol, x75 pour la paille de colza et de blé, et x100 pour I'écorce de tournesol. Cependant,
il arrive parfois que le choix du grossissement varie en fonction de la taille de I'échantillon.

Afin d'assurer une visualisation précise et détaillée des échantillons, le choix de I'éclairage peut
varier en fonction de la nature des échantillons. Dans cette étude, I'éclairage par réflexion a été
utilise, avec la source lumineuse positionnée au-dessus de la surface de I'échantillon. La Figure
I1. 7 présente I’exposition des granulats au microscope. Les images sont prises en utilisant une
vue supérieure des échantillons. Cette perspective permet une observation optimale de la
section transversale des échantillons, offrant ainsi des informations détaillées sur leur structure.

La Figure 11. 7 résume de maniére synthétique le protocole expérimental adopté. Les granulats,
maintenus en place par des broches, sont soumis a des conditions d’humidité relative contrdlées
dans la chambre climatique. Lorsque les mesures de masse atteignent un état de stabilité,
indiquant l'atteinte de I'équilibre hydrique des granulats, ils sont ensuite transférés au
microscope optique. Afin de minimiser les altérations de I'état d'équilibre atteint par les
granulats dans la chambre climatique, des mesures préventives sont prises pour protéger le
microscope optique. Un récipient contenant des solutions salines est utilise pour cette protection
pendant au moins 2 jours avant I'exposition des granulats au microscope. Ces solutions salines
sont préparées de maniere a maintenir une humidité relative similaire a celle régnant a I'intérieur
de la chambre climatique assurant ainsi la continuité des mesures en raison de la sensibilité des
granulats végétaux aux variations d’humidité. Les images sont prises en vue supérieure des
granulats, permettant ainsi d'observer leur section transversale.
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Figure 1l. 7 : Protocole expérimental d'exposition des granulats dans la chambre climatique :
image de gauche, analyse microscopique : image de droite

La complexité inhérente a chaque type de granulat rend difficile I'analyse des variations de
mesures entre deux états hydriques, en particulier lorsque la structure du granulat est complexe.
C'est pourquoi nous avons adopté la mesure de la surface du contour de la section transversale.
Cette approche permet de fournir une vue globale des caractéristiques morphologiques des
granulats, incluant leur forme, leur rugosité et leur porosite.
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Avant d’effectuer des mesures sur les images, un préréglage est appliqué pour améliorer la
qualité de I’image et éliminer les artefacts indésirables en utilisant des filtrages pour réduire le
bruit, ajuster la luminosite et le contraste. L'extraction manuelle du contour implique plusieurs
étapes pour prendre en compte les informations au niveau des pixels, ce qui permet d'améliorer
la précision et les détails du contour. Ensuite, les pixels de contour sont sélectionnés
manuellement a l'aide d'outils spécifiques. Les pixels correspondant au contour souhaité sont
marqués. En reliant les pixels adjacents, une ligne continue représentant le contour est formée.
Les variations d'intensité ou de couleur entre les pixels voisins sont suivies pour assurer la
continuité du contour.

Pour améliorer la régularité du contour, un processus de lissage pixel par pixel est effectué.
L'utilisation de la technique de seuillage des informations de couleur permet d'apporter des
informations supplémentaires et complémentaires pour une definition précise de la forme et de
I'étendue du contour des granulats végétaux. Les positions des pixels sélectionnés sont ajustées
afin d'obtenir une courbe plus réguliere et précise. Une veérification minutieuse de la cohérence
du contour avec I'image d'origine est ensuite réalisée. Des ajustements supplémentaires, tels
que la suppression ou le déplacement de pixels, sont effectués pour améliorer la correspondance
et la précision du contour.

Lors de la mesure du contour a l'aide du microscope optique, différentes sources d'erreur
peuvent survenir, ce qui peut affecter la précision des résultats. Le positionnement précis de
I'échantillon sous le microscope est essentiel pour obtenir des mesures du contour. En effet, un
Iéger décalage ou une inclinaison de I'échantillon, peuvent entrainer des variations dans la
mesure du contour, introduisant ainsi des erreurs de dimensionnement ou de forme. C’est
pourquoi les granulats sont fixés sur des broches afin de préserver leur gonflement transversal.
Lors du lissage du contour pixel par pixel, des parametres de lissage mal adaptés pourraient
entrainer une suppression de pixels, ce qui pourrait compromettre la mesure de la surface des
éléments analysés. Un lissage excessif peut entrainer une perte de détails fins ou une
modification incorrecte de la forme du contour, tandis qu'un lissage insuffisant peut laisser des
irrégularités ou des pixels non conformes dans le contour final. Une calibration incorrecte du
microscope optique peut entrainer des erreurs de dimensionnement du contour. La répétabilité
et la précision des mesures sont évaluées en se focalisant sur I'erreur de mesure au moyen de
quatre mesures répetées du méme contour de I'échantillon. La moyenne des mesures est ensuite
calculée pour obtenir une estimation de la valeur moyenne du contour mesure. Parallelement,
I'écart-type des mesures est calculé pour évaluer la dispersion des mesures autour de la valeur
moyenne. Cette approche permet d'évaluer la cohérence et la fiabilité des mesures du contour
obtenues a I'aide du microscope optique. Pour une méme image, I'ampleur de I'erreur aprés une
répétition de la mesure varie dans la plage de £0,6 %, correspondant a I'écart entre la mesure la
plus proche et la valeur la plus éloignée. Cependant, lors de I'examen de 10 échantillons par
granulat, cette erreur peut s'étendre jusqu'a 1,5 %, en fonction de I'image spécifique et de la
taille des échantillons de granulats concernés. L'étendue de cette variation est influencée a la
fois par les caractéristiques inhérentes de I'image analysée et par les dimensions des échantillons
de granulats examineés. Certains auteurs trouvent une erreur de I’ordre de 3.8% [193], 6.8 %
[194] et 7% [195] et d’autre ne mentionnent pas 1’erreur obtenu [24].
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La Figure 1l. 8 représente la délimitation du contour des quatre types de granulats étudiés. Le
broyage des moelles de tournesol et des pailles de blé donne des sections incomplétes. Les
granulats de paille de blé se présentent sous trois formes différentes : plate, cylindrique et
elliptique. Les granulats de moelle de tournesol ont des formes beaucoup plus variables. 1l a été
observé dans 1’étude préliminaire que ces granulats présentent un comportement complexe lors
de I'examen du gonflement. Plus précisément, la région périphérique du granulat (en rouge)
gonfle plus que la région centrale (en blanc). Par conséquent, les mesures et la caractérisation
sont effectuées sur les deux zones de maniére séparée.
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Figure 11. 8 : Délimitation des contours des granulats pour les mesures de surface.

11.3.4 Méthode d’analyse et de calcul
L’objectif principal de cette phase est d’évaluer et quantifier le gonflement et le retrait des
granulats a partir de I’analyse d’image réalisée selon la procédure décrite ci-dessus.

56



Matériaux et méthodes

Les pourcentages de gonflement ou de retrait des granulats sont évalués a partir des mesures
effectuées dans différentes plages d’humidité relative, permettant ainsi d'analyser les variations
dimensionnelles des matériaux en fonction de I'humidité ambiante. Pour déterminer ces
pourcentages, les mesures de la surface initiale des granulats a 12% d'humidité relative sont
comparées avec celles effectuées a d'autres niveaux d'’humidité relative. Le pourcentage de
changement est alors calculé en utilisant les équations suivantes (Eq. (3) et Eq. (4)) :

Si—-S(RH12%)

G(%) = S(RH12%) x 100 (4)
__ Si—S(RH90%)
R(%) = S(RH90%) x 100 ()

Avec G(%) le pourcentage de gonflement et R(%) le pourcentage de retrait. La surface de
contour mesurée de chaque granulat (Si) est comparée a la surface de contour de référence a
deux états d'humidité différents : RH12% pour le gonflement (S(RH12%)) et RH90% pour le
retrait (S(RH90%)). Les deux surfaces de contour de référence sont mesurées en umz.

Ces pourcentages permettent ensuite de déterminer les coefficients d'hygroexpansion g
(Eq.(5)) et hygro-rétraction Br (Eq.(6)), définis comme le gonflement de surface G(%) ou le
retrait R(%), induits par une variation de la teneur en eau Am. Le coefficient d'hygroexpansion
est une mesure quantitative utilisée pour évaluer les changements dimensionnels d'un granulat
causés par des variations de la teneur en eau suite a des variations d’humidité relative. Il prend
en compte le pourcentage de gonflement et I'humidité relative pour établir une relation entre la
teneur en eau et les variations dimensionnelles. Les releves de masse sont effectués a la fin de
chaque phase d’humidité lorsque I'on n‘observe plus de variations de masse, ce qui indique que
I'équilibre a été atteint. La teneur en eau est déterminée par la différence de masse entre les
phases d'humidité distinctes lors de la conservation dans la chambre climatique de 12 % HR a
55 % HR et de 12 % HR a 90 % HR pendant la sorption, et de 90 % HR a 55 % HR et de 90 %
HR a 12 % HR pendant le cycle de séchage [150] [183].

Bg = G(90%—12%)-G(55%—12%) (5)
Am(90%—12%)~ Am(90%—12%)

(6)

Br = R(90%—-12%)—R(55%—12%)
T Am(90%—12%)— Am(90%—12%)

11.3.5 Quantification des composants chimiques des granulats
Pour mieux étudier et comprendre 1’effet des traitements proposés sur le comportement des
granulats végétaux, une quantification des composants chimiques avant et apres traitement a
été réalisée. La Figure Il. 9 illustre les étapes suivies selon le protocole expérimental développé
par I'AGPF 2012 et 2015 pour la quantification de la biomasse.
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Figure I1. 9 : Illustration des étapes suivies selon le protocole expérimental développé par
I'AGPF 2012 et 2015 pour la quantification de la biomasse.

Les granulats sont broyés jusqu'a une taille de particule inférieure a 500 pum, puis séchés a
105°C pendant 24 heures pour éliminer I'numidité. La teneur en cendres est caractérisée par une
incinération compléte de la matiére premicre a 600 °C. L’extraction des composés extractibles
se fait successivement dans I’eau afin d’éliminer les composés hydrosolubles comme les tanins
et dans 1’éthanol 96% pour éliminer des composés phénoliques, flavonoides. Une masse m; de
1 g de I’échantillon est mélangée dans un ballon avec 500 ml d’éthanol a 96 %. L’ensemble est
porté a ébullition a 78 °C pendant 1 h dans un systeme a reflux. Ensuite la solution d’éthanol
est séparée de I’échantillon par filtration. Cet échantillon est par la suite soumis a une extraction
dans 500 ml d’eau distillée a 95 °C pendant 1h. Une filtration est effectuée aprés pour séparer
la solution aqueuse obtenue de 1’échantillon. Ces deux extractions sont répétées simultanément
jusqu’a ce que la solution d’éthanol ainsi que la solution aqueuse apres filtration soient
incolores. Apres filtration, 1’échantillon est séché a 103 °C pendant 15 h puis pesé afin de
déterminer la masse finale ms. La masse des composés extractibles correspond a la masse de la
biomasse perdue aprés 1’extraction, équation (7). La teneur en composés extractible peut étre
déduite a partir de 1’équation (8) :

Mp =Mji-M# (7)
%extractibles = % x 100 8)

Ensuite, 1 g du résidu de la biomasse obtenu apres extraction est melangé avec 80 ml d’une
solution tampon d’acétate (50 g de NaOH, 800 ml H20, 142,56 ml CH3zCO-H) ou sont ajoutés
2 ml de solution de chlorite de sodium (67.5 g de NaClO2, 250 ml H20). L ensemble est placé
dans un bain-marie a 76 °C sous agitation. Ce méme volume de NaClO2 2 ml est ajouté toutes
les heures pendant 3 h jusqu’a décoloration compléte de la pate d’Holo cellulose. Cette
décoloration correspond a la dégradation de la lignine. Une filtration est par la suite effectuée
afin de laver la pate d’Holo cellulose avec 500 ml d’eau miliQ puis 30 ml d’acétone. Ce lavage
permet une décoloration totale de la pate qui est ensuite séchée a 103 °C pendant 15 h. Aprées
le séchage, la poudre est pesée afin de determiner la masse mn; de 1’Holo cellulose extraite. Le
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taux d’Holo cellulose dans 1I’échantillon de la biomasse est obtenu a partir de la masse initiale
de I’échantillon extrait et de la masse de la pate aprés délignification selon 1’équation (9).

%holocellulose = —-- x (100 — %extractibles) 9
Avec .

%Holo cellulose est la teneur en Holo cellulose dans I’échantillon

Mn : la masse de la pate d’Holo cellulose apres séchage (g)

Mext, : la masse initiale avant la délignification (g)
Par la suite, la teneur en cellulose est quantifiée en chauffant 800 mg d’Holo cellulose avec une
solution de NaOH a 17,5 % (43.75 g de NaOH en pastille dans 250 ml H>O) pendant 5 minutes
a 20 °C, suivi de 2,5 ml de cette solution chaque 5 minutes pendant 15 min. Le mélange est
laissé sous agitation pendant 30 minutes puis filtré et rincé avec 16,5 ml d’eau ultrapure et 50
ml de solution NaOH 8,3% (83 g de NaOH en pastille dans 1000 ml H20) puis 7,5 ml d’acide
acetique a 10%. La fraction de cellulose ainsi extraite (a-cellulose) doit étre bien blanche, si
elle est jaunatre, il faut rincer a nouveau avec de 1’eau ou de 1’éthanol apres avoir bien mélangé.
La pate blanche est par la suite séchée a I’étuve a 103 °C pendant 15 h. Aprés séchage, il faut
s’assurer que la poudre soit bien blanche puis peser afin de déterminer la masse m, du composé
extrait. Le taux d’a-cellulose dans 1’échantillon de la biomasse est obtenu a partir de la masse
initiale d’Holo cellulose utilisée et de la masse de la poudre séche d’a-cellulose selon 1’équation
(10) suivante :

%o — cellulose = %x (100 — % lignine — %extractibles) (10)

Avec :

%ao.-cellulose, la teneur en a-cellulose dans 1’échantillon

m,, :la masse de la pate d’Holo cellulose aprés sechage (g).
La fraction des hémicelluloses dans la biomasse lignocellulosique est déduite a partir de celle
de I’Holo cellulose et de la cellulose selon 1’équation (11)

%aHemicelluloses = %Holocellulose — %cellulose (11)

Et finalement, le taux de lignine dans la biomasse est déterminé par différence. L’équation (12)
permet ainsi de déterminer la fraction de la lignine dans la matiere végétale [196] :

%lignine = 100 —(%holocellulose + %extractibles) (12)
1.4 Variation dimensionnelle des composites

11.4.1 Principe de la mesure du banc d’essai développé

Compte tenu, de la forte hétérogénéité des matériaux biosourcés, de la variabilité de 1’épaisseur
du liant qui enrobe les granulats végétaux, et la fragilité des échantillons pour insérer des plots
de mesure de retrait, la méthode normalisée utilisant un déformometre est limitée voir
impossible et présentera une grande incertitude. Par conséquent, dans le cadre de cette étude,
une technique innovante de mesure du gonflement et du retrait des biocomposites a été
développée et proposée pour lever ces problématiques techniques. Cette méthode consiste a
utiliser des capteurs de déplacement laser pour une mesure non destructive sans contact.
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La conception du banc d'essai comprend trois capteurs laser de déplacement (de type Keyence
IL-S065 ici) qui projettent un point lumineux sur I'objet, ainsi qu'un amplificateur combiné
Keyence IB-1000 qui affiche la distance et est lié¢ & des enregistreurs de type "Madgtech" pour
enregistrer les données en fonction du temps. La Figure Il. 10 illustre le principe de
fonctionnement du capteur laser de déplacement. Si un capteur laser est dirigé vers un point
spécifique sur un objet et que des changements surviennent dans sa position, I'amplificateur
détecte ces changements. Une lecture de zéro sur I'amplificateur correspond a une distance de
55 mm entre I'objet et le capteur laser, tandis qu'une lecture de 20 mm sur I'amplificateur indique
une distance de 75 mm entre l'objet et le capteur laser. Les capteurs laser ont une marge de
mesure de 20 mm. La précision de cette méthode est élevee, avec une linéarité a pleine échelle
de £ 0,05 % et une répétabilité de 2 pm. La Figure Il. 10 illustre le principe opérationnel du
capteur laser. La linéarité a pleine échelle est une mesure de la précision du capteur dans la
relation entre la valeur de mesure réelle et la valeur affichée par le capteur sur toute la plage de
mesure. Une linéarité de 0,05% indique que l'erreur maximale de mesure, par rapport a une
courbe linéaire idéale, est de 0,05% de la pleine échelle. En revanche, la marge d'erreur entre
le capteur laser et le point a mesurer peut dépendre d'autres facteurs tels que la stabilité de la
position du capteur, les erreurs de montage ou d'alignement.

-7 Omm [~ 55mm a partir de la téte de capteur

ALY

= omm|™ e 20mmF  —f 20mm= 75mm & partir de |a téte de capteur

Amplificateur a fibres Déplacement laser
optiques IB-1000. IL-5065.

Figure 11. 10 : Principe de fonctionnement du capteur laser de déplacement dont la marge de
mesure est de 20 mm

La figure II. 11 montre la conception et la mise en place du banc d’essai développé. Les
échantillons sont placés sur un support en polystyréne fixe de 10x10 cm? et positionnés sur la
structure pour la mesure pour assurer un méme positionnement apres la conservation dans les
différentes humidités. Les capteurs peuvent étre ajustés vers n'importe quelle cible. Le choix de
I'installation des capteurs permet de mesurer les variations dimensionnelles du matériau dans
les 3 directions.

Adjustable

I I I
:ﬁﬁﬁ:ﬁ:[:‘:]:ﬁ:ﬁ:ﬁ:ﬁ:@'j:

Déplacement laser | | | |
IL-S065. ~ F

| | Echantillon preett
Amplificateur a fibres \ H
optiques IB-1000. polystxrene |

Figure 11. 11 : A gauche, la conception initiale du banc d’essai et a droite, la mise en
application de la structure
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Les matériaux biosourcés sont d’une nature hétérogéne en raison des différences de
composition et de structure. Par conséquent, nous avons adopté 1’utilisation d’une méthode
ponctuelle pour chaque face de I'objet afin de mesurer plusieurs points sur chaque face.

11.4.2 Conditions de conservation
Afin de mieux étudier le comportement des biocomposites a court terme (au jeune age) et apres
la cure, nous avons choisi d’effectuer les mesures a partir de deux états différents. Le premier
directement aprés démoulage des échantillons et jusqu’a 90 jours, et le deuxiéme aprés 3 mois
de cure de cure et ensuite conservés dans différentes humidités relatives dans une enceinte
climatique.

I.4.2.a Apreés déemoulage
24 heures apres coulage, les échantillons sont démoulés puis conservés dans une chambre a
80+6 % d'humidité relative constante et une température de 20°C pendant 90 jours.

Le changement de comportement aprés démoulage jusqu’a stabilité de 1’échantillons est
important a évaluer surtout pour une mise en place de mur banché ou la production des blocs a
décoffrage immédiat. Pendant les 3 mois de mesure, la hauteur, et les longueurs évoluent en
fonction du gonflement et du retrait du biocomposite jusqu'a leur stabilité. Les mesures sont
effectuées dés le démoulage des échantillons, aprés une période de 24 heures suivant leur
fabrication. Les mesures se poursuivent mensuellement pendant une période de trois mois de
maturation des échantillons, durant laquelle la stabilité de leur masse est suivie également. Le
but sera d’évaluer le changement dimensionnel aprés démoulage jusqu'a ce qu'il n'y ait plus de
variations significatives.

11.4.2.b Exposition hydrique apreés la cure

Les différentes formulations sont exposeées, apres les 3 mois de cure dans la condition constante,
a un processus d'humidification et de séchage hydrique afin de déterminer expérimentalement
leurs variations dimensionnelles dans des conditions similaire a celles utilisées pour les . Pour
réaliser ces tests, la Figure 11. 12 schématise les étapes suivies pour le protocole expérimental.
Les biocomposites sont conditionnés dans une chambre climatique a une température constante
et une humidité relative variable comme dans le cas des granulats. Les étapes d’humidification,
qui correspondent au processus de gonflement, débutent par un séchage préalable apres la
période de conservation, puis commencent a 12 % d'humidité relative (HR), suivies de 55 %
HR pour enfin atteindre 90 % HR. Le processus de séchage représente le processus de retrait,
par opposition au processus de gonflement, et implique une diminution progressive de
I'numidité relative de niveaux élevés a faibles lors des étapes spécifiques de séchage a 90%,
55% et 12%.

Pour maintenir des conditions d’humidité cohérentes lors de I'exposition des échantillons aux
variations d'’humidité dans une chambre climatique, des solutions salines sont préparées et
placés dans la structure en plexiglass pendant la mesure pour garantir I’humidité relative
correspondante a celle de la chambre climatique. Un support en polystyrene est utilise pour le
transport des biocomposites de la chambre climatique vers la structure du banc d'essai. Ce
support assure un positionnement constant des échantillons aprées leur conservation.
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Les mesures sont prises a la fin de chaque cycle, et aprés la stabilisation de la masse des
échantillons, la différence entre deux mesures consécutives doit étre inférieure a 0,1% (Madsen
et al., 2012). Une fois les échantillons positionnés sur la structure, ils sont exposés au capteur
laser et I'amplificateur affiche les valeurs qui sont enregistrées avec I'emplacement du point et
de la face. Une fois toutes les mesures prises, les échantillons sont replacés dans la chambre
climatique pour étre conditionnés dans un nouvel état hydrique.

Cycle Structure du banc d’essai de
) d’humidification et — capteur laser de
Matériaux séchage déplacement
biosourcés Plexiglass
10x10x10cm?® ';. b structure I
r ”
| Déplacement laser
— | IL-S065.
|
\ Amplificateur a fibres
v e — optiques 1B-1000.
Base de g 27°C ORHi %
polystyrene Charobre climtiqus Solution saline pour
la régulation de
Samples I'humidité relative
Figure 1. 12 : Protocole expérimental pc Jre sans contact des déplacements dans les

biocomposites
11.4.3 Méthodologie de mesure

11.4.3.a Initialisation des mesures

La distance entre les deux capteurs joue un role critique dans le processus de mesure, et il est
essentiel de déterminer cette distance afin de garantir la précision des mesures ultérieures. La
mesure de la distance totale Lt entre les deux capteurs est effectuée a l'aide d'un objet solide
indéformable, dont I'épaisseur est préalablement connue et mesurée a l'aide d'un pied a coulisse
comme illustré dans la Figure Il. 13. Cette étape revét une importance considérable, car elle
permet de régler correctement les capteurs apres chaque ajustement, assurant ainsi la fiabilité
des mesures effectuées.

Figure I1. 13 : Epaisseur du solide utilisé pour I'initialisation des capteurs laser de
déplacement
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Ensuite, nous enregistrons les valeurs détectées par les amplificateurs, notées xi et X
respectivement. Nous pouvons obtenir la longueur Lt par I’équation Eq.(13), Figure Il. 14-a:

Li=Ep+di +d (13)

Ou Ep est I’épaisseur du solide + sa précision de 0.043mm, d: et d2 sont les distances entre les
deux capteurs laser opposés et I'échantillon définies par d1 = 55 mm + X1 et d2 = 55 mm + xo,
avec X1 et X2 qui sont les deux valeurs affichées par les deux amplificateurs associés a ces deux
capteurs laser.

Par analogie, la mesure de la hauteur totale Hy, Figure I1. 14-b, représente la distance entre le
capteur et le support en utilisant le méme principe. Nous pouvons obtenir la hauteur Ht par
I’équation Eq.(14):

Hi=Ep + ds (14)

Ou Ep est la hauteur du solide £ 0.043mm, ds est la distance entre le capteur laser placé au-
dessus de I’échantillon et 1'échantillon, définie par ds = 55 mm + X3, X3 étant la valeur affichée
par I’amplificateur associé¢ au capteur laser.

(b)
Figure 11. 14 : Détermination de la longueur (a) Lt et (b) Ht

11.4.3.b Mesure de I’épaisseur

La Figure 1l. 15 montre la longueur Ix a déterminer. Une fois la longueur totale Lt entre les
deux capteurs calculés, nous pouvons obtenir les valeurs d'épaisseur de I'échantillon selon les
directions Ix et ly a lI'aide des équations (Eq.(15), (16)),

Lx = Lt - (d1 + d2) (15)
Ly = Lt - (d1 + d2) (16)

Ou Ix représente I'épaisseur de I'échantillon dans la direction x'ox, ly représente I'épaisseur de
I'échantillon dans la direction y'oy, Lt est la longueur totale entre les deux capteurs laser
initialisee precédemment, d; et d» sont les distances entre les deux capteurs laser opposés et
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I'échantillon définies par di = 55 mm + x1 et d2 = 55 mm + Xz, avec X1 et X2 qui sont les deux
valeurs affichées par les deux amplificateurs associes a ces deux capteurs laser. Sur les deux
faces opposées de I'échantillon et dans une direction spécifique (xox' ou yoy'), des points de
mesure sont choisis de maniére a coincider. La Figure Il. 15 illustre les deux points de mesure,
montrant une différence uniquement dans leurs coordonnees X, tandis que leurs coordonnées y
et z restent identiques, voire trés proches.

Ces équations permettent de quantifier les variations d'épaisseur de I'échantillon dans les
directions x et y. En appliquant ces formules, nous obtenons des mesures de I'épaisseur de
I'échantillon.

Longueur totale

55mm X Lx __ Xz _ 55mm

Figure 11. 15 : Détermination de la longueur Ix

11.4.3.c Mesure de la hauteur

La hauteur Hz du matériau biocomposite suivant I'axe z est déterminée selon 1’équation Eq.(17),
comme illustré sur la Figure 11. 16 :

Hz= Ht - d3 (17)

Ou Hz représente la hauteur de 1'échantillon dans la direction z’ 0z, Ht est la distance entre le
capteur et le support initialisée précédemment, d3 est la distance entre le capteur laser placé au-
dessus de I’échantillon et I'échantillon, définie par d3 = 55 mm + x3.

Hauteur totale

H:

Figure 11. 16 : Détermination de la hauteur Hz de 1’échantillon
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I1.4.1Implantation des points de mesure

L'estimation du comportement de gonflement et de retrait est possible grace a une stratégie
d'échantillonnage représentative, ou des points sont placés a différents emplacements en surface
du matériau, comme illustré dans la Figure Il. 17. Cette approche de marquage systématique a
été appliquée a chaque face de I'échantillon pour s'assurer que toutes les surfaces étaient
incluses dans I'analyse a I'exception de la surface de la base. Des points sont utilisés comme
reperes sur tous les cotés des échantillons pour un suivi continu de la mesure au méme point
apres exposition aux différentes humidites.

20
5.0

8.0

T_.x 2.0 5.0 8.0

Figure 11. 17 : Hlustration des points des mesures de points laser

La méthode utilisée pour déterminer I'épaisseur de I'échantillon consiste a considérer deux
points sur des faces opposées de I'échantillon qui sont alignés sur les axes horizontaux x'ox, ou
y'oy ou z'0z. La distance entre ces deux points est calculée pour chaque point sur chaque face
de I'échantillon.

Pour mieux illustrer cette méthode, prenons I'exemple d'un échantillon cubique comme illustré

sur la Figure Il. 18. Le marquage utilisé dans cette étude est choisi pour que chaque point
marqué correspond a une variation de mesure enregistrée par le capteur de déplacement laser a
chaque état. Neuf points sont mesurés sur chaque face du cube, ce qui donne un total de 54
mesures. Pour chaque point sur l'axe x'0x, un autre point symétrique est situé sur la face
opposé¢e. La distance entre ces deux points est ensuite calculée par I’équation 13 ou 14, ce qui
donne une mesure d'épaisseur.

Ce processus est répété pour les neuf points sur chaque face, ce qui donne un total de 9 mesures

d'épaisseur le long de I'axe x'ox. De méme, le méme processus est répété pour I'axe y'oy, ce qui
donne 9 autres mesures d'épaisseur. Enfin, 9 mesures de hauteur sont obtenues le long de I'axe
z'0z, ce qui donne un total de 18 mesures d'épaisseur le long de x'ox et y'oy et 9 mesures de
hauteur pour l'ensemble de I'échantillon le long de z'oz. Ces mesures permettent une
visualisation des variations de taille et de forme de I'échantillon.
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Figure 1I. 18 : Analyse tridimensionnelle d'un échantillon a l'aide de mesures de déplacement
par laser

11.4.2 Analyse des données et quantification du gonflement et retrait

Les pourcentages de gonflement ou de retrait des biocomposites sont évalués a partir des
mesures effectuées dans différentes plages d'humidité relative, permettant ainsi d'analyser les
variations dimensionnelles des matériaux en fonction de I'numidité ambiante. Pour déterminer
ces pourcentages, les mesures des longueurs initiales des biocomposites a 12% d'humidité
relative sont comparées avec celles effectuées a d'autres niveaux d'humidité relative. Le
pourcentage de variation entre les deux états est défini comme le rapport de la variation
dimensionnelle Al en épaisseur, en longueur ou en hauteur par rapport a la longueur initiale
(Eq.(16), (17)). Le gonflement est défini comme un pourcentage positif, tandis qu'un signe
négatif indique le rétrécissement :
AI(HRi) — AIHR12%) (18)

0, =
G(%) (RALZ%) x 100

Al(HR90%—HRi%)
1(RH90%)

R(%) = x 100 (19)

ou G(%) représente le pourcentage de gonflement, AI(HRi — HR12%) est le déplacement qui
se produit entre une humidité relative HRi et 1’état de référence sec HR12%, I(HR12%)
correspond a la mesure a 1’état sec HR12%.

66



Matériaux et méthodes

R(%) représente le pourcentage de retrait, AI(HR90% — HRi%) est le déplacement qui se
produit entre une humidité relative HRi et I’état de référence humide HR90%, 1(HR90%)
correspond & la mesure humide HR90%.

Cela permet de déterminer les coefficients d*hygroexpansion g (Eq.(5)) et hygro-rétraction fr
(Eq.(6)) définis dans la section 11.3.4

1.5 Variation dimensionnelle du systéme composite-enduit

11.5.1 Conditions de conservation
Afin d’étudier les biocomposites a 1’échelle de la paroi, nous avons choisi des conditions
d’exposition qui simulent les conditions climatiques auxquelles les matériaux (biocomposites
+ enduit) seront exposés dans la réalité, a savoir des cycles d’humidification-séchage et
d’immersion séchage quand il s’agit par exemple de fortes pluies.

11.5.1.a Essai de cycle d’humidification et séchage
Pour évaluer les dimensions des biocomposites avec leur enduit de protection, deux types
d'essais ont été realisés, permettant d'analyser leurs variations dimensionnelles en fonction de
I’humidité. Le premier essai consiste a soumettre les échantillons de biocomposites a un cycle
de variation d'humidité identique a celui présenté précédemment pour les biocomposites dans
le paragraphe 11.4.2.b.Exposition hydrique aprés la cure.

Les échantillons ont été répartis en deux groupes distincts. Le premier groupe, (Figure Il. 19-
a), est constitué d'échantillons non recouverts, laissant ainsi toutes les faces du biocomposite
exposées directement au flux d'humidité. Dans le deuxiéme groupe (Figure Il. 19- b), les
biocomposites sont recouverts d'un film en papier aluminium adhésif imperméable a I’eau pour
protéger les faces sans enduit simulant ainsi sa mise en ceuvre au niveau de la paroi avec un
transfert unidimensionnel, laissant ainsi seulement I'enduit exposé a I'humidité. L'objectif de
cette approche est de permettre le passage du flux d'humidité a travers I'enduit dans le deuxiéme
groupe, afin de se rapprocher des conditions réelles lorsque I'enduit est appliqué sur le
biocomposite dans le cas d’un mur avec isolant. Le premier groupe sert de référence pour
évaluer les biocomposites sans protection, fournissant ainsi une comparaison significative.

Figure 1l. 19 : a) Biocomposite avec enduit, b) Biocomposite avec enduit recouvert
d'aluminium.
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11.5.1.b Cycle d’immersion et séchage.
Dans le cadre de I'évaluation dimensionnelle des biocomposites avec enduit de protection, un
deuxieme type d'essai est réalisé : le cycle d'immersion séchage. Alors que l'essai de variation
d'’humidité simule les conditions d'exposition environnementale, le cycle d'immersion vise a
évaluer si I'enduit résiste au gonflement des granulats du biocomposite ou s'il risque de se
détacher suite au gonflement-retrait répété.

Le processus d'essal, illustré dans la Figure Il. 20, commence par une évaluation des dimensions
initiales des échantillons, servant de référence pour les mesures ultérieures. Ensuite, les
échantillons sont immergés dans l'eau, pendant 5 minutes. Apres immersion totale des
échantillons, ils sont retirés de I'eau et soigneusement égouttés pour éliminer I'excés de liquide.
Les nouvelles dimensions des échantillons sont ensuite mesurées, révélant ainsi les variations
dimensionnelles causées par l'immersion. Ces mesures permettent d’évaluer l'impact de
I'absorption d'eau sur les propriétés dimensionnelles des biocomposites avec enduit. Dans la
continuité de I'essai, les échantillons sont ensuite soumis a un processus de séchage contrdlé a
une température constante, généralement a 60°C. Ce processus permet I'évaporation
progressive de I'eau absorbée pendant I'immersion. A la fin du séchage, de nouvelles mesures
dimensionnelles sont effectuées.

Le cycle d'immersion est répété jusqu'a ce que I'enduit se détache du biocomposite, ce qui varie
d'un échantillon a un autre et selon la formulation utilisée. Ce protocole permet d'observer
I'évolution des variations dimensionnelles au fur et a mesure que les cycles progressent et que
I'enduit atteint son point de détachement. Pendant chaque étape du cycle d'immersion et
séchage, des photographies détaillées des échantillons sont prises a intervalles réguliers.
L'objectif principal de cet essai est de détecter les fissures éventuelles qui pourraient se former
entre I'enduit et le biocomposite en raison de I'immersion et le séchage répété. En outre, il
permet d'évaluer la stabilité dimensionnelle des biocomposites avec enduit dans des conditions
de contact prolongé avec I'eau.
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Figure 11. 20 : Schéma du protocole d'immersion et de séchage

11.5.2 Analyse des données et quantification des variations dimensionnelles

Un systéme de points de mesure a été mis en place sur I'enduit et les biocomposites afin de
permettre une comparaison entre les biocomposites sans enduit et ceux avec I'application de
I'enduit, en suivant le méme protocole expérimental basé sur les capteurs laser de déplacement.
La Figure Il. 21 présente les points de mesures sur les différentes faces du systéme
biocomposite-enduit. Douze points sont mesurés sur chaque face du cube. Sur la Figure I1. 21-
a, neuf points sont situés sur 1I’enduit et trois autres sur la partie non couverte par I’enduit. Pour
chaque point sur I'axe x'0x, un autre point est situé sur la face opposée. La distance entre ces
deux points est ensuite mesurée, ce qui donne une mesure d'épaisseur pour ce point. Les
principes de ces mesures est identique a celui présenté dans le paragraphe. Ce processus est
répété pour I’ensemble des points sur chaque face, ce qui donne un total de 68 mesures le long
de x'ox et y'oy et 9 mesures de hauteur pour I'ensemble de I'échantillon le long de z'oz.
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Figure 1l. 21 : Représentation des points de mesures sur les différentes faces du biocomposite

avec de I’enduit

L'objectif de ces mesures est de suivre I'évolution de I'épaisseur de I'échantillon au cours des
cycles d'essais. La Figure Il. 22 illustre les longueurs qui seront mesurées. L'intérét réside dans
la réduction d'un centimetre de la hauteur de I'enduit afin d'évaluer les variations de mesure sur
la partie ou le biocomposite n'est pas protégé par I'enduit (représentée par les fleches rouges en
pointillés). L'objectif est de déterminer si I'enduit protége le biocomposite en réduisant le
comportement global de gonflement et de retrait. Des mesures seront également effectuées sur
les deux faces ou I'enduit n'est pas appliqué afin de les comparer avec le cas du biocomposite
sans enduit de protection. Enfin, les fleches noires représentent la variation de I'enduit.

Volume avec des points
de déplacement laser

T G

Matériau biosourcé avec
enduit de protection

N

LJ

~
. ="

Epaisseur selon y’oy

Epaisseur selon x’ox

Hauteur selon z'oz

Figure Il. 22 : Mesures dans les différentes dimensions (z'0z, x'0X, y'oy)
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Lorsque les biocomposites sont recouverts d'un film en papier aluminium adhésif imperméable
a I'eau pour proteger les faces sans enduit, les mesures sont effectuées uniquement sur une face
ou I'enduit est présent. Les variations dimensionnelles refletent les changements de distance di
entre le capteur laser et la face non couverte par I'aluminium. Ces distances sont réparties en
fonction de la hauteur : entre 2 et 8 cm pour la partie avec I'enduit et & 9.5 cm pour la partie ou
se trouve le biocomposite. La figure ci-dessous illustre comment le capteur laser de
déplacement a été adapté pour effectuer ces mesures. Les échantillons sont placés avec leur
base sur la base en polystyrene existante dans la structure du capteur laser. En utilisant deux
capteurs opposés, nous suivons I'évolution de la distance di. Le capteur laser de la face opposée
ne mesure aucune distance, mais il aide a stabiliser I'échantillon pour la mesure de la distance
di.

Hz=9,5cm |

] Hz=8cm
Echantillon di Capteur Laser
- de déplacement

IL-S065. Hz=2cm
] Base de B
polystyréne —— .

Fibre Amplificateur
1B-1000

Figure I1. 23 : Adaptation du capteur laser de déplacement pour les mesures de déplacements
des échantillons recouverts d'enduit avec ruban adhésif en aluminium

11.6 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons présenté les matériaux étudiés ainsi que les différents protocoles
expérimentaux utilisés dans le cadre de ce travail de thése. La conception du programme
expérimental a été élaborée en se basant sur les résultats des essais initiaux et des études
préliminaires. L'objectif principal de cette campagne expérimentale consiste a quantifier le
phénomene de gonflement et de retrait des granulats biosourcés, qui ont été identifiés comme
la cause des déplacements observés aprées la phase de démoulage des biocomposites, comme
décrit dans la these de Brouard [45]. De plus, ces granulats sont également responsables des
fissurations observees dans les biocomposites a la suite de cycles d’humidification et de séchage
comme démontré dans la these de Ismail [5]. Ces observations dans les travaux précédents de
I’équipe pour le développement et la caractérisation de matériaux biosourcés revétent une
importance majeure pour évaluer les conséquences potentielles sur la mise en ceuvre de ces
matériaux et I'application d'enduits de protection sur les biocomposites. Pour atteindre cet
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objectif, il est essentiel de comprendre également I'influence de la composition chimique propre
a chaque granulat sur leur comportement face a I'absorption d'eau et au gonflement. Le plan de
la thése est resumé dans le récapitulatif présenté dans la Figure 11. 24.

Yoann Brouard (2018) Brahim Ismail (2020)
Caractérisation et optimisation Contribution au développement et
d’un composite biosourcé pour optimisation d’un systéme composite

I’habitat biosourcé-enduit de protection pour
I’isolation thermique de batiment

Direction de déformation

jupem,,  Echantillon of 4x4x16 cm e .y Samples of 20x20x10cm

Problématique: Gonflement et retrait des matériaux biosourcés

Echelle microscopique Méthodologie expérimentale pour le gonflement
Quantification des pourcentages de gonflement et et retrait des granulats végétaux
retrait des granulats

Quantification de I’hygro-expansion des
granulats végétaux : Analyse d’image

Etude d’un traitement pour limiter le gonflement

7/ N
et retrait
Echelle macroscopique Méthodologie expérimentale pour le gonflement
Quantification des pourcentages de gonflement et et retrait des matériaux biosourcés
retrait des matériaux biosourcés

Développer un banc d’essai pour quantifier
I’hygro-expansion

Application d’un enduit de protection et étudier
I'influence sur les matériaux biosourcés

Figure Il. 24 : Représentation schématique des objectifs suivis pour élaborer le programme
expérimental de la thése.
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Chapitre 111 : Variations dimensionnelles des granulats végétaux
vis-a-vis de I’humidité

1.1 Introduction

Comme il a été souligné dans la revue bibliographique, les granulats végétaux ont un
comportement sensible a I’humidité et a I’eau liquide. En effet ces granulats ont des coefficients
d’absorption important qui atteint parfois 5, 10 ou 20 fois leur masse initiale pour la paille, le
colza ou la moelle de tournesol. Si cette capacité d’absorption des granulats a été largement
discutée pour montrer leur intérét pour le confort hygrothermique, les variations
dimensionnelles et le comportement de gonflement et de retrait restent encore peu étudiés dans
la littérature.

Dans ce chapitre, nous proposons d’étudier ce comportement complexe et de comprendre ses
mécanismes microstructuraux. La premiere partie se concentrera sur la méthodologie de mesure
du gonflement et du retrait vis-a-vis d’un cycle d’humidification séchage des granulats non
traités proposée dans ce travail. Ensuite, dans la deuxieme partie, nous présenterons deux types
de traitements a base des sels pour traiter les granulats. Notre objectif est d'améliorer le
protocole expérimental en adoptant une approche ciblée sur les mesures de gonflement et de
retrait des granulats traités. Nous nous intéressons également aux éventuelles altérations de leur
composition chimique et examinons les consequences résultantes concernant I'absorption d'eau.
En nous appuyant sur les résultats obtenus, nous appliquerons dans la troisieme partie, le
protocole expérimental amélioré pour comparer les résultats entre les granulats traités et non
traités. Nous examinerons les variations de gonflement et de retrait observées dans les deux cas,
ainsi que les différences significatives qui pourraient étre attribuées a I'efficacité du traitement.

1.2 Mesure du gonflement et retrait des granulats non traités
Pour étudier le comportement des granulats végétaux face a I'hnumidité, des échantillons de
granulats végétaux ont été soumis a un cycle d'humidification et de séchage contr6lés. Comme
expliqué dans le chapitre 2, les variations dimensionnelles ont été quantifiées en utilisant
I’analyse d’images prises au microscope optique.

111.2.1 Variations morphologiques des granulats en fonction de I’humidité.
Les résultats expérimentaux permettent de quantifier ces variations de surface de la section
transversale en fonction des changements d'humidité relative.

Les contours de gonflement et de retrait des granulats exposés a I'numidité sont tracés apres
chaque palier d’humidité soit en humidification soit en séchage.

I1.2.1.a Paille de blé
La Figure Ill. 1 présente un exemple de granulat de paille conservé dans des conditions
d’humidité relative croissantes (de 12 a 55% HR). La superposition des deux images du méme
brin de paille aprés broyage illustre le gonflement du granulat qu’il a subi au cours de
I'augmentation de I'humidité relative.
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HR 12% HR 55% % Gonflement 5+2%
n

Figure I11. 1 : Superposition d’'un méme brin de paille de blé dans le sens transversal dans
deux conditions a 12% et a 55% HR

La Figure Il1. 2 présente différentes vues de la section transversale d’un méme brin de paille de
blé coupé pour un cycle complet d’humidification/séchage, soulignant que la forme elliptique
du contour devient progressivement circulaire au cours du cycle. Le granulat ne retrouve donc
pas sa forme d’origine aprés le séchage. Ces observations montrent que les granulats végétaux
présentent un comportement complexe lorsqu’ils sont exposés a 1’humidité.
L’absorption/désorption d'eau peut entrainer des variations significatives de la taille et de la
forme des granulats qui ne sont pas uniformes et qui peuvent entrainer une déformation
permanente du granulat par rapport a son état initial. La capacité d'absorption et de libération
d'eau des granulats végétaux peut étre attribuée a leur structure poreuse complexe. Selon les
études d'Adamson [140] et Belan [141], I'eau libre résultant de I'absorption d'eau dans les pores
entre 12 % et 55 % d'humidité relative a un impact mineur sur le gonflement, tandis que la
formation d'eau liée, qui pénétre dans la structure moléculaire entre 55 % et 90 % d'humidité
relative, a une influence significative sur ce phénomene.

RH 55%
nmm LTI i

HR 12% HR 55% HR 90% HR 55% HR 12%
[ [ULLLETTL T LU 1|

Figure I11. 2: Section transversale d’un brin de paille au cours d’un cycle d'humidification et
de séchage

Par ailleurs, il convient de souligner que la forme des granulats de paille de blé varie d'un
échantillon a l'autre en raison du processus de broyage ou de découpage. La Figure I11.3
présente les différentes variations observees dans la section transversale de la paille de blé. On
peut observer des granulats de forme elliptique (Figure I11. 3-a), des brins résultant du broyage
(Figure 111. 3-b) ou encore des granulats de forme semi-elliptique (Figure I11. 3 ).
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Figure I11. 3 : Les différentes formes de la section transversale de la paille de blé & 90%HR a)
elliptique, b) des brins c¢) semi-elliptique

11.2.1.b Paille de colza
La Figure I11. 4 présente des images microscopiques de la section transversale de la paille de

colza au début (12% HR), milieu (90% HR) et fin (12% HR) d’un cycle
d’humidification/Séchage. Les images révélent une forme aplatie des granulats qui semble étre

propre a ces granulats de colza.

Paille de colza

0,5mm

sy
RH 12%

RH 12% RH 90%
| LT I

HR 12% HR 90% HR 12%

Figure 111. 4 : Sections transversale de la paille de colza a travers un cycle d’humidification et
de séchage

11.2.1.c Tige de tournesol

(i) Ecorce de tournesol
L'écorce de tournesol présente une faible variation dimensionnelle qui ne change pas la forme
initiale du granulat. La Figure I1l. 5 montre la coupe transversale de I'écorce de tournesol a
différents paliers d'un cycle d'humidification/séchage. La forme de I'écorce est variable et
dépend de la facon dont elle a été broyee. Cependant, le comportement de gonflement et de

retrait des différents échantillons reste le méme.
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Ecorce de tournesol
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RH 12% RH 12%
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Figure I11. 5 : Sections transversale de I’écorce de tournesol pendant un cycle d'humidification
et de séchage

(it) Moelle de tournesol

Les mesures microscopiques du gonflement de la moelle de tournesol révelent des changements
significatifs en termes de dimensions et d'orientations lorsqu'elle absorbe de I'hnumidité. La
Figure I11. 6 illustre ce comportement, mettant en évidence une différence tres marquée entre
I'état sec et I'état humide. Lorsque la moelle gonfle, elle s'étale et s'allonge ce qui entraine un
changement important par rapport aux autres granulats étudiés avec une expansion de la
structure poreuse. En revanche, dans le sens contraire d’un séchage, la perte d’humidité entraine
une rétraction de sa structure a un état plus compact.

RH 90% RH 12%
TN ]

Figure 111. 6 : Visualisation de la morphologie d’un échantillon de moelle de tournesol
pendant un cycle d’humidification- séchage
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La complexité du comportement de la moelle de tournesol est en lien avec la variabilité naturelle
d'un échantillon a l'autre. La distribution irréguliere des différentes zones de la moelle de
tournesol rend I’analyse du comportement plus difficile. La Figure I11. 7 révele un gonflement
de la surface sans modifications ni rétractation significative comme celui de la Figure Il1. 6.

Figure I11. 7 : Visualisation de la morphologie d’un échantillon de moelle de tournesol prélevé
dans la région gonflée située a la périphérie, a travers un cycle d'humidification et de séchage

La Figure I11. 8. Illustre de maniere visuelle les zones de gonflement et de retrait de la moelle.
La région verte subit un retrait dans la direction longitudinale et un gonflement dans la direction
transversale lorsqu'elle est humidifiée. Cela peut étre di a des différences dans la composition
chimique ou la masse volumique des tissus végétaux entre ces régions. Cependant, les autres
régions se dilatent dans les deux directions.

}} N }> <:> X-Gonflement

Y-Gonflement
Z-Retrait

s X-Gonflement
* Y-Gonflement
Z-Gonflement
v
X

Figure I11. 8 : Régions de gonflement et de retrait de la moelle de tournesol

Moelle de
tournesol
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Néanmoins, en identifiant les différentes zones de granulat, il est possible de mieux comprendre
leur comportement face au changement de I'humidité. Les mesures de déplacement réalisées a
I'aide d'un capteur laser permettent d'identifier les comportements irréguliers de la moelle de
tournesol. Lors de I'expérience, la moelle est exposée aux spots de capteurs laser, comme le
montre la Figure Ill. 9. Deux capteurs horizontaux sont superposes, tandis qu'un troisieme
capteur évalue la hauteur. Lorsque la moelle entre en contact avec I'eau, les capteurs laser
enregistrent des variations dimensionnelles, comme illustré sur la Figure I11. 9-c. Ces mesures
révélent un gonflement de la paroi latérale, ce qui se traduit par une variation dimensionnelle
positive. En revanche, la partie supérieure de la hauteur subit un retrait, ce qui se traduit par une
variation dimensionnelle négative.

| |

a)

Granulat Axa

0,25

()
~

0,2
0,15
0,1
0,05

0

0,05

Variation dimensionnelles (mm)

-0,1

-0,15

Figure 111. 9 : a) principe d'identification du comportement de gonflement retrait des granulats
via le capteur laser de déplacement, b) les spots lumineux des capteurs sur la moelle de
tournesol, c) les résultats des variation dimensionnelles

La séparation des zones présentes dans la tige de tournesol se révéle complexe en raison du
processus de fragmentation qui entrave la préservation d'une section intégrale et compléte.
Toutefois, une observation microscopique de la coupe transversale de la tige de tournesol
permet de dissocier la moelle périphérique du cceur, Figure 111. 10. La moelle périphérique se
caractérise fréquemment par une texture fibreuse plus prononcée (Z1), tandis que le coeur
présente une homogénéité et une compacité importantes (Z2).
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Figure I11. 10 : Coupe transversale d'une tige de tournesol, montrant la distinction entre la
moelle périphérique (Z1) et le ceeur (Z2)

111.2.2 Quantification du gonflement et retrait en fonction de ’humidité relative
Les mesures de surface effectuées au cours de chaque phase de stabilisation de I'humidité
permettent de déduire le pourcentage de gonflement et de retrait des granulats individuels
comme il a été expliqué dans le chapitre 2. La Figure IIl. 11 illustre les variations
dimensionnelles des granulats par rapport a I'état initial HR de 12%, en fonction de différents
niveaux d’humidité relative.

Lorsque les échantillons secs a 12% d’humidité relative sont placés a 55% d'humidite relative,
le gonflement des granulats augmente progressivement jusqu’a [’atteinte d’un état stable
correspondant a I’équilibre. Au-dela de cette valeur et lorsque I'numidité est augmentée a 90%,
les granulats gonflent rapidement. Les mesures montrent que les granulats gonflent de maniére
significative avec un pourcentage moyen de 24+1%, 15+2%, 5+1%, et 45+4% entre RH12% et
RH90% pour la paille de blé, la paille de colza, I'écorce de tournesol, et la moelle de tournesol,
respectivement.

A P’issue du cycle de désorption (90 ->55 ->12 %HR), la surface des granulats a diminué mais
n'est pas revenue a son état initial. 1l y a une différence entre la mesure de la surface a 55%
d'’humidité relative dans la phase de sorption et dans la phase de désorption. Il en est de méme
a 12% d'humidité relative au début de la phase de sorption et a la fin de la phase de désorption.
Les courbes de gonflement obtenues a partir des mesures de surfaces montrent une boucle
d'hysterésis entre le gonflement d'adsorption et le retrait de désorption. La méme hysterésis est
également présente pour le chanvre avec un pourcentage de gonflement de 9,9% pour un HR
entre 0 et 90% [24], 2,9% pour la fibre de lin pour un HR entre 11 et 97% [197]. Ce
comportement est typique des matériaux fortement hygroscopiques et est di a une géometrie
de pore non uniforme, des angles de contact changeants et des interfaces paroi/pore incurvees.
Par conséquent, des différences apparaissent entre le gonflement d'adsorption et le retrait de
désorption, conduisant a un comportement d'hystérésis étroitement lié a I'hygroscopicité du
matériau [1] [45] [102] [20] [103].

Par ailleurs, la composition chimique joue un role essentiel dans le comportement
hygroscopique des granulats. Les interactions entre les constituants chimiques des granulats et
I'eau peuvent considerablement influencer leur capacité a absorber et & retenir I'humidité,
notamment en ce qui concerne I'hémicellulose. Des études antérieures ont mis en évidence une
corrélation entre le taux de lignine et le pourcentage de gonflement, montrant que les granulats
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ayant un pourcentage de lignine élevé présentent un gonflement moindre par rapport a ceux
possédant un pourcentage de lignine faible [160] [198].
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Figure 111. 11 : Les variations dimensionnelles des granulats par rapport a I'état initial HR de
12%, en fonction de I'numidite relative

111.2.3 Détermination du coefficient de I’hygroexpansion des granulats végétaux

La Figure I11. 12 représente le coefficient de I'nygroexpansion (Bsw) de chaque granulat obtenu
a partir des variations dimensionnelles en fonction de la teneur en eau. La comparaison de ce
coefficient, permet de mettre en évidence que la variation dimensionnelle de tous les granulats
augmente avec l'augmentation de la teneur en eau. De plus, le graphique révele que la teneur
en eau de la moelle de tournesol est la plus élevée parmi les différents granulats étudiés, suivie
par la paille de blé, la paille de colza et enfin I’écorce de tournesol. De maniéere similaire, la
variation dimensionnelle est également la plus élevée pour la moelle de tournesol, suivie de la
paille de blé, de la paille de colza et de I'écorce de tournesol. Les granulats avec une teneur en
eau plus élevée présentent une variation dimensionnelle plus importante, et par conséquent un
coefficient d’hygroexpansion élevé.

Ces résultats sont en accord avec les valeurs de la littérature d'autres auteurs qui ont mesuré les
coefficients d'hygroexpansion. Joffre et al. [182] ont trouvé des valeurs de Bsw = 0,45 pour des
fibres de bois (épicéa, Picea abies) entre une humidité de 47% et 80% et une température de
23°C. Le Duigou et al. [161]ont trouvé une valeur d'expansion radiale de 1,14 pour des fibres
de lin en utilisant la microscopie électronique a balayage environnemental. Garat et al. [181]ont
également trouvé des valeurs du méme ordre de grandeur d'expansion de la section transversale
Bsw allant de 0,42 pour le palmier, 0,92 pour le chanvre, a 1,49 pour le sisal, a 1,67 pour le lin,
jusqu'a 1,7 pour l'ortie entre des valeurs d'humidité relative de 20 % a 73 %. Les résultats
indiquent que le coefficient d'hygroexpansion est influencé par divers facteurs, notamment la
méthode de mesure, la plage d’humidité relative, les dimensions et la nature de granulat étudié.
De plus, la microstructure et la composition biochimique des fibres végétales jouent un réle
important dans les variations du coefficient d’hygroexpansion.
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Figure 111. 12 : Evolution du gonflement transversal en fonction de la teneur en eau des quatre
différents granulats entre RH12%-90%

Le processus primaire qui se produit dans des conditions hygrothermiques modérées est le
gonflement de la paroi cellulaire en raison de la sorption de I'eau liée. L'eau est initialement
adsorbée par les composants de la paroi cellulaire, tels que I'hémicellulose et la lignine, ce qui
entraine une expansion de la structure du granulat végétal. Lorsque I'numidité relative est
suffisamment élevée pour genérer de I'eau libre, des variations morphologiques significatives
se produisent également. La Figure 111. 13 représente I'augmentation de la teneur en eau déduite
des masses lors de I'essai de gonflement. L'augmentation de la teneur en eau est directement
liée au gonflement des granulats végétaux. Ces variations de teneur en eau observées dans les
granulats vegétaux sont en effet liées aux modifications structurelles et morphologiques qu'ils
subissent en réponse aux changements d'humidité relative. Malgré une différence relativement
faible de teneur en eau entre la paille de colza et la paille de blé, nous avons observé une
importante disparité dans leur comportement de gonflement et de retrait. En effet, la paille de
blé présente un gonflement bien plus prononcé que la paille de colza, bien que leur teneur en
eau soit proche. Cette corrélation entre la teneur en eau et le comportement de gonflement-
retrait souligne l'influence significative d'autres facteurs morphologiques et structuraux sur le
comportement hygroscopique des granulats.
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Figure I11. 13 : Teneur en eau obtenue a partir du cycle d’humidification entre RH 12-90 %
pour la moelle de tournesol, la paille de blé, la paille de colza, I'écorce de tournesol
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1.3 Traitement des granulats végétaux en vue de reduire leur sensibilité aux
variations d’humidité
Les résultats précédents ont mis en évidence des phénomeénes significatifs de gonflement et de
retrait au sein des granulats, induits par les mécanismes d'absorption et de relachement
d'’humidité. Afin d'atténuer cette susceptibilité a I'absorption d'eau, nous dirigeons notre
attention vers deux traitements & base de sels : le chlorure de sodium et le bicarbonate de
sodium.

Le chlorure de sodium est largement utilisé et bénéficie d'une disponibilité abondante a des
codts relativement bas. Son utilisation peut présenter des avantages écologiques en remplagant
d'autres produits chimiques plus agressifs ou moins naturels souvent employés dans les
traitements de matériaux. De plus, une fois appliqué, le chlorure de sodium peut se dissoudre
facilement dans I'eau sans laisser de résidus nocifs persistants dans I'environnement. D'autre
part, le bicarbonate de sodium est connu pour étre plus respectueux de I'environnement que de
nombreux autres agents de traitement. Il est biodégradable et peut agir comme un tampon
naturel, ce qui en fait une alternative plus écologique dans certains contextes industriels. Son
utilisation peut potentiellement réduire la dépendance a des produits chimiques plus agressifs,
tout en minimisant les impacts environnementaux associés a ces substances.

La méthode de traitement adoptée implique I'immersion controlée des fibres dans une solution
saline pour une durée préétablie, suivie d'un processus de ringage visant a éliminer I'excédent
de sel. Dans leurs travaux, Fiore et al [126] dissolvent une concentration de 10% en poids de
NaHCOs pendant une période de 5 jours pour traiter la fibre de sisal en améliorant leurs
propriétés de traction et de flexion. De maniere analogue, la méme concentration a été utilisée
par dos Santos et al. [128] pendant une durée de 96h pour traiter des fibres de noix de coco afin
d'augmenter leurs propriétés mécaniques. Par ailleurs, Chaitanya et al. [199] ont observé des
ameéliorations notables dans la résistance des fibres d'aloe Vera suite & un traitement
d'immersion d'une durée de 72 heures.

Le deuxieme sel utilisé pour traiter les granulats est le chlorure de sodium. Il s'agit d'un sel
couramment utilisé pour les sols argileux afin de réduire leur limite de liquidité et de plasticité
ainsi que leur indice de plasticité [139]. Certaines tentatives ont prouvé avec succes la
diminution de lI'absorption d'eau en traitant les granulats avec du NaCl [138] et par la suite, leur
gonflement et leur retrait.

Néanmoins, ces auteurs ont concentré leurs études sur I'optimisation de la concentration en sel
et I'effet du temps d'exposition, et aucun n'a étudié I'effet du ringage et de la durée du traitement
et leur réponse au comportement de gonflement et de retrait. C’est cet objectif, que nous
proposons d’étudier I'efficacité du protocole de traitement sur le comportement de gonflement
et retrait des granulats végétaux.

Dans cette perspective, nous investiguons une approche visant a évaluer I'efficacité du protocole
de traitement en vue d'optimiser a la fois la durée du processus et son efficacité globale. Notre
démarche vise donc a explorer les répercussions du ringage ainsi que de la durée du traitement
sur le comportement de gonflement et de retrait des granulats vegétaux.
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1.4 Optimisation du protocole de traitement

Des granulats sont immergés dans deux solutions différentes de NaHCO3 et de NaCl a une
concentration de 10 % en poids. La Figure I11. 14 illustre le protocole suivi pour le traitement
des granulats. Ce protocole est divisé en deux séquences. La premiere consiste a étudier la durée
d’immersion des granulats dans les solutions salines accompagnée par un suivi de mesure de
pH. Le second processus consiste a étudier I'influence du temps de ringage apres chaque jour
de traitement. Tout d'abord, les sels sont dissous dans de I'eau préchauffée a une température
comprise entre 25 et 30°C. Ensuite, les échantillons préparés sont ajoutés et agités
régulierement. Des portions de 10 échantillons par type de granulat sont prélevées toutes les 24
heures pour atteindre une durée totale de 120 heures. En effet, selon la littérature, de nombreux
auteurs ne prolongent pas les traitements au-dela de 120 heures en raison des altérations
potentielles des granulats au cours du temps de traitement. Les échantillons extraits sont séchés
a 60°C. Ces granulats sont ensuite totalement immergés pendant 5 minutes pour mesurer le pH
de la solution et vérifier la présence ou la disparition de sel. Ensuite, ces mémes granulats sont
remis a I’étuve pour un nouveau cycle d'immersion.

L'analyse microscopique est réalisée au début de I'expérience en condition séche, et a été
poursuivie au cours de deux séquences distinctes : le premier type de séquence comprend des
cycles d'immersion suivis de séchage pour étudier le comportement de gonflement et de
rétrécissement des granulats aprés traitement. Le deuxiéme type de séquence comprend des
cycles d'humidification suivis de séchage pour évaluer I'effet du traitement sur les granulats au
fil du temps. Dix échantillons sont prélevés par granulat et par jour de traitement pour analyse,
et les mesures sont effectuées avant le traitement, apres le traitement, pendant chague cycle
d'immersion et de séchage, ainsi qu'apres les cycles d’humidification et de séchage.
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Figure I11. 14 : Protocole de I'étude de I'efficacité du traitement.
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A la fin du traitement, les granulats sont exposés aux cycles d’humidification et de séchage,
suivies par une analyse microscopique. La Figure I11. 15 illustre les cycles d’humidification et
de séchage des granulats apres leur exposition a des cycles d’immersion-séchage du protocole
de traitement. Les granulats sont humidifiés a 90% d'humidité relative, a une température de
23°C et séchés a 60°Cdans une étuve. Le but de ce test est d'établir un mode de traitement pour
les granulats en évaluant leur stabilité en termes de comportement de gonflement et de retrait.
Nous procéderons a des cycles d’humidification et de séchage pour déterminer si le traitement
conserve son efficacité sur les granulats au fil du temps, ou s'il perd progressivement son effet.
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Figure 111. 15 : Principe du cycle répétitif d'humidification et séchage

111.4.1 pH des solutions de traitement des granulats
La solution aqueuse de bicarbonate de sodium produit une solution légerement alcaline en
raison de la formation d'ions sodium et hydroxyde, comme indiqué dans les éq. (22) et (23),
d'ou la basicité de la solution au fil du temps. Les fibres contenant des groupes hydroxyles et
des ions Na+ réagissent comme indiqué dans I'éq. (24).

NaHCO3 + H20 — Na* + HCO3 (20)
HCO3 + H20 — H,CO3+ OH™ (21)
Fibre-OH + Na* + OH™— Fibre-O"Na* + H20 + Impuretés (22)

Les histogrammes de la Figure I11. 16, Figure 111. 17 et Figure I11. 18 illustrent les variations de
pH des solutions dans lesquelles ont été immergés des granulats traités par NaHCO3, NaCl,
ainsi que des granulats non traités.

Ces evolutions du pH indiquent une augmentation de la basicité des échantillons au cours du
temps pour atteindre un pH de 9 dans le cas du NaHCOz3. Contrairement aux échantillons traités
au NaCl, qui n'ont pas montré d'augmentation réguliére mais une diminution au fil des jours de
traitement. Néanmoins, les granulats non traités ont montré une variation définie par une
diminution et une augmentation au cours des 5 jours de traitement. Cette diminution peut étre
expliquée par I'apparition de micro-organismes dans les granulats [14]. Les mesures de pH sont
répétées quatre a cinqg fois afin de réduire I'écart entre mesure a moins de +0.07.

84



Variations dimensionnelles des granulats végétaux vis-a-vis de [’ humidité

Traitement par NaHCOs
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Figure 111. 16 : Mesure du pH de différents granulats traités avec une solution de NaHCO3
pendant plusieurs jours
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Figure 111. 17 : Mesure du pH de différents granulats traités avec une solution de NaCl
pendant plusieurs jours.
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Figure I11. 18 : Mesure du pH de différents granulats non traités au fil des jours.

111.4.2 Absorption d’eau
Selon la littérature [121] [119], le traitement des granulats a également une conséquence sur
I'absorption d'eau puisqu'il peut entrainer une modification de la composition chimique.
L'absorption d'eau de la paille de blé apres traitement est illustrée dans la Figure 111. 19. Pour
une meilleure compréhension, les histogrammes sont présentés avec le pourcentage de gain de
poids par rapport a la masse séche initiale en fonction des jours de traitement. La diminution de
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I'absorption d'eau des granulats traités est plus importante pour les granulats traités au NaHCO3
que pour ceux traités au NacCl.

Le traitement au NaHCOs reduit I'absorption d'eau des granulats au fil des jours de traitement.
A partir du troisiéme jour de traitement, l'absorption d'eau atteint 3 % et diminue jusqu'a 2,6 %
aprés 120 heures. Pendant ce temps, 1’absorption d’eau de la paille de blé traitée au NaCl reste
inchangée, autour de 5,5 %.

M@ Nadl
O wNaHco:

H
i

H
|

Teneur en eau

%

T T

24H 48H 72H 96H 120H

Figure 111. 19 : La teneur en eau en fonction du temps de traitement pour les granulats de
paille de blé

La Figure 11l. 20 montre la différence de mesure entre I'état initial avant traitement et apres
traitement des brins de paille de blé extraits par jour. Les granulats traités au NaHCO3 montrent
une réduction de la surface des granulats traités des le premier jour de traitement. Aprées 72h de
traitement, la solution de NaHCO3z commence a avoir un effet important sur les variations
dimensionnelles. Au fur et a mesure que le traitement se poursuit, la surface continue a diminuer
jusqu'a atteindre une réduction de taille de 9% a 120h. Cependant, les granulats traités au NaCl
ne présentent pas de retrait, mais un gonflement d'environ 2% pour la plupart d'entre eux.
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Figure I11. 20 : Différence de mesure entre I'état initial avant traitement et apres traitement des
brins de paille de blé extraits par jour.
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Ceci est en accord avec les résultats de Raharjo et al. [200] qui affirment qu'a partir du troisiéme
jour de traitement au bicarbonate de sodium, la composition chimique des granulats tels que la
cellulose, la lignine et I'némicellulose est modifiée. Par ailleurs, selon Chaitanya et al, au-dela
de 72 heures de traitement, la résistance a la traction et a la flexion diminue marginalement. Le
traitement augmente la teneur en cellulose par I'éelimination partielle de I'hnémicellulose [201]
qui est trés hydrophile contrairement & la lignine qui est hydrophobe. Cependant, I'élimination
excessive de I'némicellulose au-dela de 72 heures de traitement entraine une diminution de la
résistance des granulats. D'aprés Chaitanya et Singh [199] ainsi que Fiore et al. [126],il a été
démontré que les propriétés mécaniques des granulats sont améliorées aprés 72 heures de
traitement, et le comportement de gonflement et de retrait des granulats diminue.

Selon Pejic et al. [106], la lignine a un impact sur la sorption d'eau du chanvre, et il a été
démontré que l'augmentation de la teneur en lignine conduit a une diminution de la capacité de
rétention d'eau des fibres de chanvre. Garat et al [146] ont également trouvé que des niveaux
plus élevés de lignine sont corrélés avec un pourcentage plus faible de gonflement. Cela
renforce la surface des granulats et la rend plus rugueuse [202].

111.4.3 Effet du temps d’immersion

Au cours du processus de traitement, les échantillons sont extraits et sechés au four. Ensuite, le
processus d’immersion et de séchage commence. L'objectif est de déterminer le temps de
rincage recommandé pour éliminer I'exces de sel des granulats et de déterminer le temps
nécessaire pour que le pH devienne stable. Les Figure I1l. 21 et Figure I1l. 22 montrent les
résultats des pH de I'eau dans laquelle les granulats ont été immergés pendant 72 heures de
traitement. Ces granulats sont immergés pendant 5 minutes et séchés jusqu'a ce qu'ils aient une
valeur de pH stable. Le pH de la solution dont les granulats sont traités par NaHCOs3 était de
9,2 pendant I'étape de traitement. Apres le séchage des granulats, le pH augmente jusqu'a 10,2
apres le premier rincage. Le pH diminue ensuite a chaque ringage jusqu'a atteindre une valeur
stable de 8. Ceci est constaté non seulement pour les granulats traités a 72 heures, mais aussi
pour les granulats traités a 24 heures, jusqu'a 120 heures. En effet, lorsque les granulats traités
sont séchés au four a une température a 60°C, le sel de bicarbonate de sodium se décompose
sous l'effet de la chaleur avec perte de CO: et de H»O. En fait, selon [107], ce phénomeéne se
produit plus normalement avec un pH basique gu'avec un pH neutre. De la, Orden et al. ont
constaté la formation de sels de bicarbonate d'amine dans le processus de sechage aprés le
traitement de leur granulat. En réagissant avec I'eau, le bicarbonate de sodium produit de I'acide
carbonique. Par ailleurs, le composant hydroxyle du bicarbonate de sodium peut interagir avec
le groupe fonctionnel hydroxyle présent dans les fibres, de maniére similaire a un traitement
alcalin. Cette réaction a pour effet d'améliorer les propriétés de traction et les propriétés
interfaciales des composites [203] [204]. Culler et al [205] ont également signalé que la
formation de sels dépendait fortement du pH de la solution de silane.
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Figure 111. 21 : Mesure du pH des granulats traités au NaHCO3 aprés plusieurs rincages.
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Figure I11. 22 : Mesure du pH des granulats traités au NaCl apres plusieurs ringages.

Lors du séchage des granulats a température modérée, des réactions chimiques peuvent se
produire entre les composants présents. Le bicarbonate de sodium réagit avec les composants
des granulats végétaux, il peut potentiellement libérer des substances ou des produits chimiques
réactifs qui pourraient interagir avec les groupes carbonyles de la cellulose présente dans les
granulats. Cela pourrait conduire a des réactions chimiques, telles que la formation de bases de
Schiff ou d'autres produits, qui pourraient entrainer des changements de couleur ou de
propriétés des granulats pendant le processus de séchage [107]. En effet, c'est ce que les
granulats traités au bicarbonate de sodium ont montré comme illustré dans la Figure 111. 23. Le
jaunissement a marque beaucoup plus la paille de blé, la paille de colza, que I'écorce et la moelle
de tournesol. Cette observation est différente de celles des granulats traités au NaCl.

Figure 111. 23 : Changement de couleur aprés 3 jours de la paille de blé non traitée, traitée au
NaCl et au NaHCOs3 (de gauche a droite)

Aprés avoir été traités et séchés au four, les granulats sont rincés plusieurs fois pendant 5
minutes chacun. La couleur de I’eau de ringage est devenue plus claire et plus transparente apres
le quatriéme ringage, comme le montre la Figure I11. 24. Le changement de couleur est visible
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lorsqu'on compare le premier ringage (a gauche) avec I'eau apres le cinquiéme ringage (a droite).
Une fois que les granulats ont été rincés pendant 20 minutes au total, le processus de traitement
est terminé et les granulats sont préts a étre utilisés.

Tz

Figure 111. 24 : Le processus de rincage et la variation de couleur des granulats traités a
I'écorce de tournesol avec NaHCO3 (de gauche a droite).

La Figure I11. 25 montre la surface d'un granulat traité au NaHCO3 aprées 4 ringages. La quantité
de sel est tout a fait remarquable aprés 5 minutes de rincage et diminue progressivement apres
le quatrieme ringage, soit un total de 20 minutes.

D'apres les résultats, il a fallu 20 minutes de ringage pour éliminer le sel des granulats traités
au Na-HCO3, alors gu'il n'a fallu que 5 minutes de ringage pour les granulats traités au NaCl.
Par conséquent, le traitement a été répété en utilisant 5 minutes de ringage pour les granulats
traités au NaCl et 20 minutes pour les granulats traités au NaHCOs. Les images microscopiques
(Figure I11. 26-a et ¢ avant le rincage des granulats, Figure Ill. 26 b et d apres le ringage des
granulats) montrent que le sel a été complétement éliminé apres les temps de rincage spécifiés
pour les granulats traités au NaCl, 5 minutes, et pour les granulats traités au NaHCOs, 20
minutes.

Figure 111. 25 : Disparition du sel au cours du temps pour les granulats traités au NaHCO3.
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Figure I11. 26 : Surfaces des granulats traités : a) et c) avant ringage et b) apres 5 minutes de
rincage pour NaCl et d) aprés 20 minutes de ringage pour NaHCOs.

111.4.4 Effet des cycles d"humidification et de séchage

Les courbes de la Figure Il1l. 27 montrent les variations dimensionnelles apres les cycles
d'’humidification et de séchage. Le traitement au NaHCO3 diminue le gonflement de plus de 60
+3% par rapport aux granulats non traités. Le traitement au NaCl a entrainé une diminution plus
faible (20 %) du gonflement des granulats par rapport aux granulats non traités. Sur la base de
ces données, il semble que le traitement au NaHCO3 soit efficace alors que le traitement au
NaCl I'est beaucoup moins. En outre, les granulats traités au NaHCO3 empéchent le phénomene
d'hornification, car leur efficacité ne change pas a long terme.
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Figure 111. 27 : Variations dimensionnelles de la paille de blé pour les granulats traites au
NaHCOs, les granulats traités au NaCl et les granulats non traités au cours de 4 cycles
d’humidification (humidité a 90%) et séchage (sec)

1.5 Etude du gonflement et retrait des granulats traites
Dans la troisieme partie de cette étude, nous nous concentrons sur l'application du protocole
précédent de traitement des granulats végétaux, en nous basant sur les résultats et les valeurs
obtenus précédemment. Ayant établi I'efficacité du traitement chimique pour réduire les
variations dimensionnelles des granulats végétaux, nous poursuivons nos investigations sur les
mémes types des granulats étudiés. Cette étape consiste a exposer les granulats traités au cycle
d’humidification et séchage.

111.5.1 Détermination du coefficient hygro-expansion et hygro retraction

Les mesures de surface effectuées pendant chaque palier d'humidité permettent de déduire le
pourcentage de gonflement et de retrait des granulats. La Figure Il1. 28 illustre les variations
dimensionnelles des granulats par rapport a I'état initial HR de 12%, en fonction de différents
niveaux d'humidité relative. Chaque courbe représente les résultats obtenus pour un type
spécifique de granulat, ou dix échantillons par granulat sont traités avec du NaCl, du NaHCO3
et certains ne sont pas traités. Les échantillons traités sont exposés a une humidité relative de
55 %, on observe une augmentation progressive du gonflement des granulats. Au-dela de cette
valeur, lorsque I'numidité est augmentée a 90%, les granulats gonflent rapidement. Cependant,
cette augmentation est limitée pour les granulats traités avec du NaHCO3 et moins limitée pour
les granulats traités avec du NaCl. Malgré cela, une boucle d'hystérésis est toujours présente
dans les granulats traités. Les granulats traités avec du NaHCOs3 ont tendance a revenir plus
prés de leur état initial, contrairement aux autres granulats traités avec du NaCl ainsi qu'aux
granulats non traités qui ne retrouvent pas leur état initial.
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Figure 111. 28 : Variations dimensionnelles des granulats par rapport a I'état initial HR de
12%, en fonction de I'humiditeé relative

La Figure I11. 29 présente les pourcentages de gonflement et retrait entre 1’état sec, HR12%, et
humide, HR90%. On observe des variations significatives des taux de gonflement et de retrait
des granulats végétaux suite aux traitements appliqués. Par comparaison aux granulats non
traités, ceux traités au NaCl et au NaHCOs ont un taux de gonflement et de retrait plus faible.
En particulier, le traitement au NaHCO3z a démontré une efficacité supérieure avec des taux de
diminution plus importants par rapport au traitement au NaCl.
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Figure 111. 29 : Comparaison des pourcentages de gonflement (RH12%-90%) et de retrait
(RH90%-12%) entre les 4 granulats étudiés (SP : moelle de tournesol, WS : paille de blé, RS :
paille de colza, SB : écorce de tournesol)

Le Tableau IIl. 1 présente les coefficients d'hygroexpansion et rétraction des differents
granulats. L'analyse comparative des coefficients d'hygroexpansion (Bsw et Bsh) pour les
granulats non traités, traités au NaCl et traités au NaHCO3 confirme les observations
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précédentes. Ces résultats indiquent une réduction significative des coefficients
d'’hygroexpansion et rétraction des granulats traités par rapport & ceux non traités. Cette
diminution des coefficients d'hygroexpansion témoigne d'une réduction de la capacité des
granulats a absorber I'eau et a subir des variations dimensionnelles importantes en réponse a
I'hnumidité. Cela confirme que les traitements au NaCl et au NaHCOs ont été efficaces pour
améliorer le comportement hygroexpansion des granulats étudiés.

Tableau I11. 1 : coefficients d'hygroexpansion et rétraction des granulats traités par rapport a
ceux non traités

Sans traitement NaCl NaHCOs

Bsw Bsh Bsw Bsh Bsw Bsh
SP 2,62 2.35 1.88 1.34 1.75 1.167
WS 2,10 0.95 1.93 0.89 1.41 0,41
RS 1,17 0.92 1,14 0,97 1.11 0,64
SB 0,41 0,39 0,68 0,36 0,3 0,23

Les composants des granulats responsables de ces propriétés sont identifiés grace a des analyses
chimiques effectuées sur les deux granulats les plus gonflants : la moelle de tournesol et la paille
de blé. Le Tableau Ill. 2 présente les composants chimiques des granulats traités et non traités
associes a l'expansion et a la rétraction hydrique. La faible teneur en lignine des granulats de
paille de blé et de moelle de tournesol est corrélée a un coefficient d'expansion hygroscopique
plus élevé. Alors que la paille de blé a une teneur en lignine plus élevée que la moelle 3%, elle
a un coefficient d'expansion hygroscopique plus faible. Cette affirmation est confirmée par
Garat et al. [160], qui ont étudié la corrélation entre la teneur en lignine et l'angle des
microfibrilles avec le coefficient d'expansion hygroscopique de la section transversale. Les
faisceaux de fibres contenant une proportion élevée de lignine et un angle de microfibrilles
important engendrent une réduction de la capacité de rétention d'eau et du gonflement
transversal, entrainant ainsi un coefficient d'hygroexpansion transversale plus bas. En revanche,
les faisceaux de fibres présentant une teneur en lignine et un angle de microfibrilles plus faibles
ont un coefficient d'expansion hygroscopique transversale plus elevé.

Le traitement au NaHCOs a complétement éliminé les hémicelluloses des deux granulats,
contrairement au traitement au NaCl. Dans la paille de blé, la teneur en hémicellulose est passee
de 34 % a 0 % tout en maintenant le niveau de lignine nécessaire pour minimiser le gonflement.
De méme, dans la moelle de tournesol, la teneur en hémicellulose a été réduite de 9 % a 1 %
avec le traitement au NaHCO:a. Il convient de noter que les pourcentages d'hémicellulose et de
lignine de la paille de blé non traitée (NT) et de la moelle de tournesol sont les mémes dans des
recherches similaires [206] [207] [208] .

Tableau I11. 2 : Composants chimiques des granulats traités et non traités associes a

I'expansion et a la rétraction hydrique (SP : moelle de tournesol, WS : paille de blé, RS : paille
de colza, SB : écorce de tournesol).
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Granulats psw Bsh  Cellulose Hemicellulose Extractibles Lignin

(%) (%) (%) (%)

WS NT 21 0.95 40 34 12 14
NaCl  1.93 0.89 39 33 12 16
NaHCOs 141 0.41 67 0 18 15

SP NT 2.62 2.35 38,5 9 50 2,5

NaCl 1.88 1.34 40 8,5 48,3 3,2
NaHCOs 1.75 1.16 49 1 47 3

111.5.2 Impact des cycles répétés d’immersion et de séchage sur le gonflement-
retrait

Le gonflement et le retrait des granulats dus aux cycles de mouillage et de séchage different de
I'humidification et du cycle de séchage hydrique. Cette partie de 1'étude évalue donc 1’effet de
I’immersion sur la stabilit¢ dimensionnelle des granulats végétaux sur plusieurs cycles. Les
granulats subissent cing cycles de mouillage et de séchage. Les granulats ont subi une période
d'immersion de 5 minutes, suivie d'un ringage, et ont ensuite été analysés au microscope. Apres
I'analyse initiale, les granulats ont été soumis a un processus de séchage a 60°C. Une fois
complétement séchés, ils ont fait I'objet d'une nouvelle analyse au microscope.

La Figure I11. 30 présente les pourcentages de gonflement et de retrait de la moelle de tournesol
sur plusieurs cycles d’immersion et de séchage. Les résultats montrent que ces cycles n'ont pas
modifié de maniere significative le comportement de gonflement et de retrait des granulats
traités. Les granulats traités au NaHCO3 conservent leurs propriétés de stabilité dimensionnelle
améliorées méme apres des cycles de séchage immersion répétés. Quant aux granulats traités
au NacCl, ils n'ont pas présenté de diminution substantielle du gonflement par rapport aux
granulats non traités. Par ailleurs, les granulats traités ont montré une efficacité soutenue dans
le temps, contrairement aux granulats non traités qui ont montré une baisse d'efficacité. Les
travaux de Sheridan et al. [147] apportent une preuve supplémentaire que des cycles répétés
d’immersion et de séchage peuvent avoir un impact négatif sur la stabilité dimensionnelle des
composites a base de fibres végétales. Ces travaux mettent en évidence I’importance de traiter
ces composites avec des méthodes efficaces et durables pour atténuer les effets de I'numidité
sur leur stabilité dimensionnelle au fil du temps.

Quant aux granulats non traités, ils ont montré une diminution de leurs tendances au gonflement
et au rétrécissement apres des cycles répétés de séchage par voie humide. Cette réduction des
variations dimensionnelles au cours des cycles pourrait étre causées par la fatigue des granulats
ou des dommages potentiellement irréversibles a leur structure interne. La diminution de la
capacité de gonflement et les changements dans les granulats observés au cours d'un cycle de
séchage et de remouillage peuvent étre attribués au phénomene connu sous le nom
d'hornification. L’ hornification, introduite par Jayme en 1944 (Jayme 1944), implique des
altérations irréversibles de diverses propriétés physiques, chimigques, mécaniques,
morphologiques et fonctionnelles des granulats. 1l s'agit notamment d'une réduction du volume
des pores due au retrait et a I'effondrement des pores [148] [149] [209]. Au cours du processus
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de séchage, lorsque I'eau est retirée des fibres, les microfibrilles adjacentes se rapprochent et
établissent des liaisons hydrogene entre elles. Malgré la ré humidification ou bien le rincage, la
restauration de la teneur en eau n'est que partielle puisque certaines fibrilles restent liées [151].
Cette liaison et la réduction de I'absorption d'eau contribuent a I'effet global d'hornification sur
les granulats [152].
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Figure 111. 30 : Cycle d'humidification (humidité 90%) et de séchage(sec) de la paille de blé
traitée avec NaHCO3, NaCl et non traitée

La Figure I1l. 31 montre I'évaluation de la teneur en eau déduite des masses lors de I'essai de
gonflement et de retrait en fonction de I'hnumidité relative. Le traitement au NaHCO3 réduit
I'absorption d'eau de 42+5% pour la moelle de tournesol, I'écorce et la paille de colza et de 51%
pour la paille de blé. En revanche, le traitement au NaCl n'a pas eu d'effet significatif. Le
traitement au NaHCO3 diminue I'absorption quotidienne d'eau des quatre granulats, améliorant
ainsi leur résistance a I'numidité. Ce phénomeéne est attribué a la modification de la composition
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des granulats résultant de l'augmentation de la teneur en cellulose et de la réduction de
I'némicellulose [201], qui présente une hydrophilie élevée par rapport a la lignine hydrophobe.
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Figure 111. 31 : Teneur en eau obtenue a partir du schéma d'humidification entre HR 12-90%.
pour SP : moelle de tournesol, WS : paille de blé, RS : paille de colza, SB : écorce de
tournesol).

111.5.3 Effet des traitements sur les microorganismes

Dans le cadre de cette étude, il a été observé que certains granulats, exposés a une humidité
relative élevée de 90%, présentent des bactéries visibles lors des observations microscopiques
optiques. Ces observations mettent en évidence I'effet du traitement sur les microorganismes,
bien que I'étude ne se soit pas concentrée spécifiquement sur cet aspect. Les granulats non traités
et traités au NaCl présentent une croissance microbienne. En revanche, le traitement a base de
NaHCO3 n'est pas associé a une croissance microbienne, méme apres une exposition a long
terme a une température constante, malgré des niveaux d’humidité variables maintenus pendant
30 a 50 jours. La Figure I11. 32 illustre la présence de micro-organismes dans chaque type de
granulat a une humidité relative de 90 %.

Compte tenu de la forte porosité des granulats végétaux, ils peuvent agir comme des réservoirs
d'eau, favorisant ainsi la croissance microbienne en présence d'une forte humidité sur une
longue période, comme l'ont démontré plusieurs recherches [210] [211]. Au microscope,
Delannoy et al. [212] ont noté la présence de bactéries a la surface des échantillons de béton de
chanvre. Les variations de la densité microbienne sont attribuées aux différentes influences des
microorganismes, notamment aux conditions physicochimiques des substrats, telles que la
teneur en eau, le pH et la concentration ionique. Le pH de la solution de NaHCO3 est mesuré
avant l'ajout des granulats, révélant une nature basique de la solution. Cette caractéristique
basique est responsable de I'absence de micro-organismes dans les granulats traités avec
NaHCO:s.
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Figure 111. 32 : Aspect des différents granulats a 90% d'humidité, de haut en bas, paille de blé,
paille de colza, écorce de tournesol et moelle de tournesol

111.5.4 Effet du liant d’enrobage sur le comportement de gonflement-retrait
Dans cette partie, le comportement des granulats enrobés de liant avec la chaux PF70 est
examiné. Des échantillons sont préparés par incorporation de granulats dans des moules et
enrobés de liant aprés malaxage afin d'évaluer leur gonflement et leur retrait. Le liant est préparé
avec le méme rapport eau/liant de 1.1 que celui utilisé pour les biocomposites dans les travaux
précéedents [3].

Les échantillons sont exposés au cycle d’humidification et séchage de palier d’humidité
différents, 12%, 55% et 90%. Des analyses microscopiques sont réalisées sur ces échantillons
selon le méme protocole expérimental que pour les granulats. D'aprés les observations
microscopiques, les variations dimensionnelles dues au gonflement sont moins importantes que
dans le cas des granulats seuls. La Figure 11l. 33 montre 1'influence du liant d’enrobage sur les
valeurs de gonflement et de retrait. Le liant enrobant les granulats aide a réduire la variation
dimensionnelle avec une dimunution importante du pourcentage. Par conséquent, certains
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auteurs considerent que l'utilisation des granulats enrobés de liant comme un traitement
permettant de réduire le comportement de gonflement et de retrait [213].
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Figure 111. 33 : Gonflement libre des granulats et gonflement des granulats enrobés de liant
(SP : moelle de tournesol, WS : paille de blé, RS : paille de colza, SB : écorce de tournesol).

La Figure I11. 34 présente les observations microscopiques d'un extrait de granulat d'écorce de
tournesol enrobé d'une couche de liant, capturées en fonction des niveaux d’humidité, avec la
méme surface analysée pour chaque niveau d’humidité. Le microscope capture I'image de la
couche de liant qui recouvre le granulat. Le changement d'humidité relative a entrainé la
formation d'une fissure due au gonflement du granulat. Bien que I'écorce géneére le plus faible
pourcentage de gonflement, ce dernier détache le liant enrobé qui recouvre le granulat. A 12 %
d'’humidité relative, le liant est parfaitement scellé au granulat ; cependant, a mesure que
I'numidité relative augmente de 55 % a 90 %, des fissures apparaissent, qui finissent par
détacher le liant du granulat. Ce résultat indique que le liant s’oppose en partie au gonflement
des granulats. L'apparition de fissures peut endommager le matériau, car la phase de mouillage
entraine un gonflement et la phase de séchage une contraction [5]. Ce processus affaiblit
I'adhérence entre le granulat et le liant, ce qui entraine une réduction des performances
mécaniques du matériau biosourcé a I'échelle macroscopique [214] [3].

Granulat revétu
par un liant.

Fissures révélant
le granulat

HR 12% HR 55% HR 90%
n nnnnn i

Figure 111. 34 : Observations microscopiques d'un granulat d'écorce de tournesol enrobé de
liant avec la méme zone d’observation pour chaque niveau d'humidité révélant la fissuration.
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Dans la Figure I11. 35 I'expansion et la rétraction des granulats provoquent un gonflement et un
retrait qui entrainent une diminution et une augmentation de la surface entre les granulats et le
liant, en particulier dans la direction transversale, de maniére similaire a ce qui s'est produit
avec le chanvre et le liant [24].

Figure 111. 35 : Observations microscopiques des granulats incorporés dans le liant a) paille de
blé, b) paille de colza, c) écorce de tournesol et d) moelle de tournesol

Lorsque deux granulats adjacents sont délimités par un liant, l'interaction a leur interface est
influencée par le phénomene de gonflement et de rétrécissement. La Figure Ill. 36 illustre
l'interface entre les granulats de paille de blé. Lorsque I’humidité passe de 12 % a 90 %, les
granulats subissent un gonflement notable, tandis qu'une réduction de I'numidité relative de 90
% a 12 % induit un retrait. Ce modele cyclique de gonflement et de rétrécissement déclenche
le développement de fissures dans le liant, qui est responsable du maintien de la cohésion entre
deux granulats dans le cas des biocomposites. Par conséquent, ce phénomene compromet
I'adhérence entre les granulats.

RH 12% RH 12% RH 920% RH 12%
i TN [T _ [T

T

R

Figure I11. 36 : Interface entre deux granulats de paille de blé liés par un liant lorsque
I'numidité relative passe de 12 % a 90 % et de 90 % a 12 %

111.6 Conclusion
Ce chapitre étudie le comportement de gonflement et de retrait de différents granulats végétaux
utilisés pour développer les matériaux isolants biosourcés (paille de blé, paille de colza, écorce
de tournesol et moelle de tournesol) en réponse aux variations de I'numidité relative. L'analyse
microscopique est effectuée pour mesurer les variations dimensionnelles avec le suivi de la
stabilité de la masse des échantillons aprés exposition a différents niveaux d'humidité relative
dans une chambre climatique (12 %, 55 % et 90 %) a une température constante de 30 °C.

Les résultats soulignent la sensibilité des quatre granulats végétaux aux fluctuations
d'absorption et de desorption d'humidité relative allant de 12 % HR & 90 % HR. La moelle de
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tournesol se distingue par sa capacité de gonflement la plus marquée, atteignant 42 %. Elle est
suivie de pres par la paille de blé, qui présente une expansion de 24 %. La paille de colza
enregistre également une augmentation significative de 14,6 %. Enfin, I'écorce de tournesol
manifeste une variation dimensionnelle de 5 % dans la plage d’analyse. Le phénomene de
gonflement et de retrait des granulats végétaux est principalement lié a leur capacité
d'absorption et de libération d'eau. Une hystérésis s’est produite entre les trajectoires de
gonflement et de retrait des granulats. Les taux de retrait obtenus different des taux de
gonflement.

Parallelement, nous avons entrepris lI'optimisation du protocole de traitement dans le but de
réduire simultanément les phénomeénes de gonflement et de retrait des granulats, en corrélation
avec les mécanismes d'absorption d'eau. Bien que le traitement au NaCl vise a limiter les
variations dimensionnelles des granulats, il s'est averé moins efficace que le traitement au
NaHCOs, qui a permis de réduire le gonflement de plus de 50 %. La quantification biochimique
confirme cette efficacité ou le traitement au NaHCOs3 élimine I'hémicellulose, responsable de
I'absorption de I'eau et par conséquent diminue le pourcentage de gonflement contrairement au
NaCl qui n'affecte pas cette caractéristique. Le gonflement plus important des granulats seuls
est d0 a leur nature hygrophyle. Cependant, les granulats enrobés de liant montrent une certaine
réduction du gonflement due au liant. Le liant seul ne peut pas empécher complétement le
gonflement des granulats, qui peut conduire a la dégradation et a la fissuration des
biocomoposites.
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Chapitre 4 : Nouvelle méthode d'analyse et de compréhension des
variations dimensionnelles des matériaux biosourcés.

V.1 Introduction
Les fissures observees dans les matériaux biosourcés résultent du phénomene de gonflement et
de retrait des composants constitutifs, a savoir le liant et le granulat, ce qui entraine une
détérioration des propriétés mécaniques [215] [5]. Dans le précédent chapitre, nous avons
procédé a une quantification des pourcentages de gonflement et de retrait des granulats
végétaux. Bien que leur traitement ait tendance a atténuer ce comportement, il n'est cependant
pas en mesure de I'éliminer de maniére définitive.

Dans le cadre de notre étude sur les propriétés des biocomposites, il se révele essentiel de
procéder a une évaluation des variations dimensionnelles propres a ces matériaux. Le but de ce
chapitre est d’étudier les variations dimensionnelles a I'échelle macroscopique des
biocomposites. Dans ce contexte, nous avons mis au point le banc d'essai utilisant des capteurs
laser de déplacement, permettant la mesure les changements dimensionnels de ces matériaux
hétérogenes. Le protocole expérimental a été présenté et détaillé dans le chapitre 2, ou nous
avons propose la méthodologie d'analyse des mesures ainsi que la procédure de répétabilité.

Dans un premier temps, nous entreprenons des essais préliminaires afin de comprendre et
valider les variations dimensionnelles des biocomposites suite a I'absorption d'eau. Ces essais
expérimentaux nous permettent de comprendre le comportement des échantillons et leur
sensibilité¢ a I’eau. Ensuite, nous procédons a une analyse du comportement des échantillons
soumis a un cycle par paliers d'humidifications et de séchage comme dans le cas des granulats
seuls. Cette phase de 1’étude nous permet d’étudier la stabilité et la résistance des biocomposites
face aux variations cycliques d’humidité, en mettant I'accent sur leur capacité a absorber et a
libérer I'eau. Pour compléter notre analyse et élargir notre compréhension du phénomene, nous
formulons des hypotheses sur le comportement des biocomposites en réponse a I'absorption
d'’humidité que nous tenterons par la suite de vérifier et valider grace a des simulations
numériques, utilisant le logiciel COMSOL Multiphysics. Ces simulations nous permettent de
modéliser le comportement des biocomposites, en intégrant les propriétés physiques et
mécaniques des matériaux. L'ensemble de ces approches expérimentales et numériques nous
offre une vision globale du comportement des biocomposites face a I'numidite.

V.2 Etude préliminaire

IV.2.1 Rappel de la méthodologie de mesure

Le systéme de mesure par capteurs laser de déplacement permet de déterminer les épaisseurs et
la hauteur des échantillons. La Figure IV. 1 illustre le principe des mesures sur un échantillon.
Le positionnement des deux capteurs adjacents permet la détermination de la longueur Lx1,
comme illustré sur la Figure IV. 1-b. La longueur totale, LT, est définie conformément aux
indications de la partie 11.4.3 la Méthodologie de mesure. Les amplificateurs associes aux
capteurs laser fournissent les valeurs d; et d, permettant ainsi de calculer Lx1 en soustrayant
d. et d> de L. De maniere analogue, I'épaisseur selon I'axe y'oy peut également étre calculée.
La hauteur est mesurée de la méme maniére, en prenant en compte la hauteur H; initiale telle
que décrite dans le chapitre 2, paragraphe 1.

101



Nouvelle méthode d'analyse et de compréhension des variations dimensionnelles des
matériaux biosourcés

Figure IV. 1 : Banc de mesure développé (a), mesures des dimensions de 1I’échantillon dans
les directions latérales (b) et verticale (c)

L'évaluation de la hauteur moyenne de I'échantillon et de I'épaisseur moyenne en fonction de la
hauteur du biocomposite est réalisée a différentes positions. Plus précisément, les mesures sont
effectuées a Hz=2 cm, Hz=5 cm et Hz=8 cm, en utilisant trois points de mesure a chaque
hauteur. 1l est supposé que la base des échantillons reste immobile et horizontale, car ils sont
placés sur une base en polystyréne, ce qui évite tout déplacement lors des mesures. Apres la
phase de démoulage des échantillons, les mesures sont effectuées pour suivre les dimensions
des échantillons. Ensuite, ces derniers sont soumis a un cycle de variation d'humidité. Apres
cette exposition, de nouvelles mesures sont réalisées pour évaluer les dimensions des
échantillons et suivre les éventuels changements liés a I'humidité.

1IV.2.2 Réponse des biocomposites
Afin de comprendre le comportement de gonflement et de retrait vis-a-vis d’un état hydrique
permettant un changement rapide, les premieres mesures effectuées sur les biocomposites
consistent a les soumettre a une absorption capillaire d'eau liquide. Les échantillons sont placés
dans un récipient transparent et exposés aux capteurs laser de deplacement.

Avant l'ajout d'eau, I'échantillon est exposé aux capteurs laser pendant une durée de 4 heures
pour s'assurer que les variations dimensionnelles ne sont pas influencées par les conditions
extérieures. Une fois que la stabilité des mesures est établie, le récipient est rempli d'eau de
maniere a ce que le biocomposite entre en contact avec I'eau sur une profondeur de 1 cm, apres
quoi les mesures de déplacement commencent.

Trois capteurs sont positionnés de maniére a mesurer trois faces distinctes de I'échantillon,
comme illustré a la Figure IV. 2-a. L'absorption d'eau se fait par capillarité en ajoutant de I'eau
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dans le récipient jusqu'a une hauteur de 2 cm a partir de la base de I'échantillon a base de paille
de blé, tel qu'illustré sur la Figure 1V. 2-b. Chaque capteur envoie un spot lumineux (rouge) sur
le biocomposite et mesure ainsi la distance entre le capteur et le biocomposite. Nous
enregistrons en continu les données du deplacement en un unique point de la surface du
composite biosourcé. Ces enregistrements sont effectués de maniére continue dans le temps.

Comme il a été expliqué, le laser de déplacement vertical mesure la distance verticale entre le
capteur et le biocomposite, ce qui permet de déduire les variations de hauteur (Hz). Les deux
autres lasers de deplacement mesurent la distance horizontale pour déduire les variations
dimensionnelles le long des axes x'ox (ALX) et y'oy (ALy) respectivement. Les Figure IV. 2-c
et d illustrent la remontée capillaire au sein de 1’échantillon a I’issue de I’essai. Cette derniére
se produit de maniere discontinue et fortement hétérogene en raison du réseau poral complexe
des biocomposites, la hauteur de front de capillarité varie entre 4 et 8 cm selon les faces de
1’échantillon.
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Figure IV. 2 : (a) Etat initial de I'échantillon dans le récipient expérimental, (b) ajout de 1’eau
dans le bac contenant 1’échantillon (c) et (d) absorption de 1’eau par capillarité par
I’échantillon
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La Figure IV. 3 présente les variations dimensionnelles observées dans les trois directions
différentes du composite a base de paille, avant et apres I'absorption d'eau.

Deés le premier contact avec 1’eau, I'échantillon subit un retrait abrupt en hauteur de 0,229 mm.
Au fur et a mesure que les mesures de variation des dimensions se poursuivent, la hauteur
continue de diminuer. En paralléle, des variations de gonflement sont enregistrées dans les
directions x et y, avec des valeurs respectives de 0,373 = 0.07 mm et 0,682 + 0.05 mm. Ces
variations de gonflement se produisent méme en I'absence d'une absorption compléte de I'eau,
et ce, malgré que I'eau n'atteigne pas le point lumineux du laser de déplacement sur les deux
faces extérieures. Ces observations indiquent une expansion du biocomposite le long des
directions horizontales (x et y) et un rétrécissement dans la direction verticale.
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Figure 1V. 3 : Variation dimensionnelle du composite a base de paille placé dans un récipient
transparent : de 0 a 4 heures : variation entre T60°C-HR0% a T23°C-HR55%, et de 4heures a
20h : adsorption d'eau

Le retrait mesuré dans la direction verticale est inattendu. En effet, compte tenu des propriétés
hautement hydrophiles des granulats et des gonflements observés dans le chapitre précédent,
un gonflement du biocomposite dans les 3 directions était attendu. Dans un premier temps,
I'nypothése d'une éventuelle influence liée a I'arrangement des fibres pendant la fabrication des
échantillons a été considérée. Pour établir ou réfuter cette hypothese d'anisotropie matérielle, et
pour confirmer I'existence du rétrécissement vertical et de I'expansion de I'épaisseur durant la
phase d'absorption, une expérimentation a été conduite en faisant pivoter I'échantillon dans
différentes orientations. L'objectif consiste a déterminer si les variations dimensionnelles
observées résultent des particularités microstructurales en lien avec la fabrication des
échantillons. L'échantillon est immergé dans I’eau pendant 5 minutes, puis égoutté avant d'étre
mesuré a l'aide de deux points fixes, comme illustré sur la Figure I1V. 4-a. Initialement, le point
A est positionné sur la surface verticale pour mesurer la variation de I'épaisseur, tandis que le
point B est positionné sur la surface horizontale pour mesurer la variation de la hauteur.

Aprés 5 minutes de mesure dans cette position, I'échantillon est pivoté de maniere a ce que le
point A représente désormais la variation verticale et le point B la variation horizontale, comme
indiqué sur la Figure 1V. 4-c.
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Les variations qui en résultent sont illustrées sur la Figure IV. 5. Avant la rotation de
I'échantillon, le point A montre un gonflement de I'épaisseur, tandis que le point B montre un
rétrécissement de la hauteur. Aprés la rotation de I'échantillon, le point A subi un retrait tandis
que le point B présente un gonflement. Ces observations indiquent que, indépendamment de
I'orientation des granulats dans le biocomposite, la hauteur subit un retrait et I'épaisseur subit
un gonflement.

Cette différence entre les variations dimensionnelles dans les directions horizontale et vertical
pourrait étre expliquée I’augmentation du poids propre des matériaux au cours de 1’absorption
d’eau, les forces gravitationnelles exergant ensuite une influence distincte sur les directions de
gonflement et de retrait. Cette hypothése nécessitera une investigation plus approfondie au
moyen d'une simulation numérique, voir partie 1V.7 .

Figure 1V. 4 : (a) Etat initial : le point A est situé sur une face latérale pour la mesure de la
variation horizontale et le point B situé sur la face de dessus pour la mesure de la variation
verticale, (b) Rotation du biocomposite, (c) Le point A représente la variation dimensionnelle
verticale et le point B représente la variation dimensionnelle horizontale.

0,15

0,1

0,05

Déplacements (mm)

Minutes

Figure IV. 5 : Effet de la rotation de 1’échantillon sur les variations dimensionnelles dans les
directions horizontale et verticale.

105



Nouvelle méthode d'analyse et de compréhension des variations dimensionnelles des
matériaux biosourcés

V.3 Effet de la morphologie des biocomposites

Les échantillons sont démoulés 24 heures apres leur fabrication, puis ils sont stockés pendant
une période de maturation de trois mois dans une chambre avec une humidité relative de 85%
et température de 20°C+-3°C. Dans cette partie, les mesures sont initiées 24 heures apres le
démoulage et se poursuivent mensuellement pendant une période de 90 jours pour observer
I'évolution des échantillons au cours de leur maturation. Une suite de mesures est réalisée pour
déterminer les dimensions finales des biocomposites, supposées uniformément égales a
I'épaisseur du moule de 100x100x100 mm? apres le démoulage.

Le Tableau IV. 1 résume les dimensions des biocomposites aprés les 90 jours de suivi de
maturation. Les mesures montrent des variations significatives, ce qui indique qu’apres le
démoulage des biocomposites, des variations dimensionnelles se produisent pendant la phase
de prise du liant. De plus, une non-uniformité de I'épaisseur a travers le biocomposite est
observée entre les directions Lx et Ly. Ces observations mettent en évidence I'importance de la
période de maturation apres le démoulage, ainsi que du processus de prise et de durcissement,
pour stabiliser les dimensions des biocomposites.

Tableau IV. 1 : Dimensions des biocomoposites non traités apres démoulage a base de WS :
paille de blé, WR : paille de colza, SB : écorce de tournesol, SP : Moelle de tournesol, SPB :
moelle et écorce de tournesol

Dimensions WS WR SB SP SPB
(mm)

Hz 103,19+1% 101 ,728+1.2% | 102,736+0,5% | 102,447+2% | 102,477+1%

Ix 99,257+2,5% | 98,994+1,5% 100,62+1,5% | 101,067+3% | 101,067+3%

ly 98,929+1% 99,509+2,2% 100,549+1% | 101,323+2% | 101,323+1%

La Figure V. 6-a présente un exemple des profils de hauteur pour deux lignes paralléles tracées
sur la face supérieure d’un échantillon de biocomposite non traité a base de paille (lignes bleues
et vertes sur la Figure IV. 6-b). Les variations observées indiquent une dépendance de la hauteur
en fonction de la position, ce qui témoigne de I’hétérogénéité du matériau. Ces observations
peuvent probablement essentiellement étre attribuées a la distribution des granulats dans le
biocomposite, pouvant entrainer des variations locales significatives dans les propriétés de
surface.

La géometrie des granulats et leur disposition dans le biocomposite ont un impact considérable
sur I'homogénéité/I’hétérogénéité des surfaces de la paroi et par conséquent sur leur réponse.
Les variations géomeétriques montrent la rugosite irréguliére des biocomposites et la complexité
d’une mesure comme celle du gonflement-retrait.
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Figure IV. 6 : Variation de la hauteur du biocomposite

V.4 Effet des variations d’humidité relative

Dans leurs conditions réelles d’usage, les matériaux sont souvent exposés a des variations
d’humidités relatives, contrairement au contact de 1’eau liquide utilisé dans les tests précédents
qui peut étre occasionnel ou accidentel. Ainsi, pour comprendre et quantifier les variations
dimensionnelles en fonction des conditions hydriques, nous avons choisi d’appliquer des cycles
humidification/séchage identiques a ceux utilisés dans le chapitre 3 (12 %, 55 %, 90 %, 55%,
12%). La Figure IV. 7 présente les variations dimensionnelles moyennes de I'épaisseur a trois
hauteurs différentes (2 cm, 5 cm et 8 cm) en utilisant les données de trois points pour chaque
hauteur respective. La Figure IV. 8 présente la moyenne des neuf points qui synthétisent les
variations dimensionnelles d'épaisseur pour I'ensemble de la hauteur étudiée. Ces mesures sont
calculées en fonction de HR12% a I’issue de la phase d'absorption (schéma d’humidification
HR12-90%) et en fonction de HR90% a 1’issue la phase de désorption (schéma de séchage
hydrique HR90-12%) selon I’épaisseur et la hauteur. A I’issue de la phase d'humidification, les
variations dimensionnelles de I'épaisseur montrent un gonflement progressif jusqu'a atteindre
un maximum & une humidité relative de 90%. A une hauteur de 2 cm (ligne inférieure),
I'épaisseur présente un gonflement d'environ 2% + 0,4%. A une hauteur de 5 cm (ligne
moyenne), le gonflement est plus important, atteignant environ 3% * 0,4%. De méme, a une
hauteur de 8 cm, le gonflement observé est d'environ 4,5% + 0,15%.

A I’issue de la phase de séchage, les variations d'épaisseur tendent a revenir a leur état initial
en raison du retrait. A une hauteur de 2 cm (ligne inférieure), I'épaisseur présente un retrait
d'environ 1,1% + 0,8%. A une hauteur de 5 cm (ligne moyenne), le retrait est plus important,
atteignant environ 1,68% + 0,7%. De méme, a une hauteur de 8 cm, le retrait observe est
d'environ 2,3% + 0,2%.
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Figure IV. 7 : Pourcentage de variation de 1’épaisseur par rapport a 12% de HR entre 12-55%,
12-90% et par rapport @ 90% de HR entre 90-55% et 90-12% (moyenne dans les deux

directions horizontales)

Parallélement, la hauteur du biocomposite subit un retrait aprés absorption de I'humidité, puis
présente un gonflement lors du séchage comme illustré sur la figure IV. 9, contrairement aux
deux directions latérales. Le retrait de la hauteur apres I'absorption d'humidité et le gonflement
apres la libération de I'hnumidité absorbée suggerent que d'autres facteurs, telles que les
variations des propriétés mécaniques du matériau en fonction de I’humidité et les conditions
aux limites, peuvent également influencer ces variations dimensionnelles.
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Figure V. 8 : Pourcentage de variation de hauteur entre 12-55%, 12-90% et entre 90-55% et
90-12% dans la direction Hz pour le biocomposite & base de la paille
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Une explication plausible du comportement particulier dans la direction verticale a déja eté
évoquée dans les essais préliminaires précédents et réside dans une compétition entre deux
forces opposées a l'intérieur du biocomposite. D'une part, lors de Il'absorption d'eau, les
granulats présents dans le matériau, étant fortement hydrophiles, ont tendance a gonfler en
augmentant leur volume. Ce gonflement des granulats peut normalement contribuer a une
augmentation de I'épaisseur et de la hauteur du biocomposite a mesure que I'humidité pénétre
dans sa structure. D'autre part, le poids de I'eau agit sur le biocomposite par gravité, exercant
une force descendante qui tend & comprimer et contracter le matériau et a restreindre le
gonflement des granulats.

Ainsi, il y a une sorte de compétition entre ces deux forces antagonistes : le gonflement des
granulats en raison de leur propriété hydrophile et le poids de I'eau agissant par gravité pour
limiter le gonflement dans la direction verticale. Cette compétition entre les forces internes et
externes au matériau pourrait expliquer pourquoi les variations dimensionnelles ne sont pas
uniformes sur toutes les surfaces du biocomposite.

La Figure 1V. 9 illustre de maniére moyenne le gonflement de I'épaisseur du biocomposite en
fonction de différentes hauteurs. Pour représenter les biocomposites dans les présentations
ultérieures, les pourcentages de gonflement utilisés correspondent aux mesures latérales
effectuées a une hauteur de 8 cm, la ou les valeurs étaient les plus importantes. 1l convient de
noter que le modele d'échantillon utilisé dans Il'expérience est constitué d'une base en
polystyréne, ce qui entraine une condition aux limites avec un encastrement a la base de
I'échantillon a la position y=0. Cette condition limite le mouvement de la base, simulant ainsi
une fixation de cette surface. En revanche, les autres surfaces de I'échantillon sont considérees
comme libres, ce qui signifie qu'elles peuvent se déformer en réponse a I'absorption d'eau et au
gonflement du matériau. Le choix de cette hauteur de 8 cm permet de mieux représenter le
gonflement observé dans le matériau, car plus on s'approche de cette hauteur, plus le gonflement
est important et moins il est influencé par le frottement avec la base.
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Figure 1V. 9 : Comportement des biocomposites en réponse a I'humidification

Les courbes de la Figure 1V. 10 représentent les variations dimensionnelles de I'épaisseur des
biocomposites par rapport a I'état initial de 12% d'humidité relative, en fonction de différents
niveaux d'humidité. Chaque courbe représente un type de biocomposite avec des granulats
spécifiques, certains étant traités avec du chlorure de sodium (NaCl), du bicarbonate de sodium
(NaHCOg), tandis que d'autres ne sont pas traités (NT).
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Les résultats montrent que tous les biocomposites présentent des variations dimensionnelles,
mais les pourcentages de gonflement différent en fonction des granulats utilisés. Les
biocomposites a base de paille de blé gonflent davantage que ceux a base de paille de colza. De
méme, les biocomposites composés de la moelle de tournesol montrent un gonflement plus
important que ceux constitués de I'écorce de tournesol. Toutefois, lorsque la moelle et I'écorce
sont mélangees, le taux de gonflement du biocomposite est réduit. Ainsi, le mélange d'écorce
et de moelle présente un avantage en termes de réduction du gonflement et du retrait.

Les résultats indiquent également que le traitement des granulats dans les biocomposites avec
du NaCl et du NaHCOg réduit les variations dimensionnelles observées. Les traitements au
NaCl et au NaHCO3 ont entrainé des réductions significatives du gonflement dans les différents
types de biocomposites étudiées. Par exemple, le traitement au NaCl a conduit a une réduction
de 28% du gonflement pour les biocomposites a base de blé, de 11% pour la paille de colza, de
15% pour la moelle de tournesol, de 25% pour I'écorce de tournesol, et de 12% pour le mélange
de moelle et d'écorce de tournesol. De maniére plus marquée, le traitement au NaHCO3z a permis
des réductions encore plus importantes, atteignant 50% pour les biocomposites a base de blé,
40% pour la paille de colza, 30% pour la moelle de tournesol, et 34% pour I'écorce de tournesol.

Ces résultats démontrent I'efficacité des traitements au NaCl et au NaHCO3 dans la réduction
du gonflement des biocomposites, bien que des variations dimensionnelles subsistent. Cette
étude démontre Il'impact des types de granulats et des traitements sur les propriétés de
gonflement et de retrait des biocomposites. L'analyse met en évidence une hystérésis
significative entre les mesures réalisées pendant la phase d’humidification et celle de séchage.
De plus, le comportement de gonflement et de retrait des biocomposites n'est pas réversible, car
ils ne parviennent pas a retrouver leur dimension initiale.

Peu de données comparatives sont disponibles dans la littérature pour comparer nos résultats
en termes de gonflement et de retrait des matériaux biosourcés. Il est a noter les travaux de
Rima et al. [24] ont rapporté un taux de gonflement de 6,5% pour le béton de chanvre, en se
concentrant toutefois sur le gonflement au niveau microscopique des granulats du matériau, a
I'aide d'un microscope optique. D'autres travaux meneés par Latapie et al. [216] ont mesuré un
taux de gonflement de 6% pour des panneaux a base de moelle de tournesol, en utilisant un pied
a coulisse.
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Figure 1V. 10 : Variations dimensionnelles de 1’épaisseur des biocomposites par rapport a
I'état initial HR de 12%, en fonction de différents niveaux d'humidité relative

Contrairement a 1’épaisseur, la hauteur des biocomposites présente un comportement oppos€.

Les courbes présentées sur la

Figure 1V. 11 illustrent les variations dimensionnelles de la hauteur des biocomposites par
rapport a I'état initial de HR de 12%, en fonction de différents niveaux d’humidité relative. Lors
de la phase d'adsorption, come évoqué précédemment, un retrait est systématiquement observe.
En revanche, lors de la phase de desorption, un gonflement systématique est mesuré. Ces
observations confirment que le comportement dans le sens de la hauteur est different de celui
de I'épaisseur lors des cycles d’humidification et de séchage.
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Figure 1V. 11 : Variations dimensionnelles de 1’épaisseur des biocomposites par rapport a
I'état initial HR de 12%, en fonction de difféerents niveaux d'humidité relative

112



Nouvelle méthode d'analyse et de comprehension des variations dimensionnelles des
matériaux biosourcés

V.5 Modélisation 3D a partir des mesures ponctuelles

Afin de préciser les variations dimensionnelles dans les différents états d'humidité, une
représentation graphique basée sur les coordonnées des points a été réalisée en utilisant le
logiciel AutoCAD d'Autodesk, comme illustré dans la Figure 1V. 12. Les coordonnées des
points ont été importées dans le logiciel (Figure 1V. 12 -a et Figure V. 12-b), et un contour a
été tracé en formant une boucle fermée autour des points correspondant a la méme hauteur
(Figure 1V. 12-c). Cette démarche a pour objectif de délimiter la surface externe d'un
biocomposite pour des niveaux de hauteur spécifiques. Plus précisément, lorsque hz=0, les
variations sont supposées nulles en raison de I'immobilité de la base en polystyrene qui empéche
tout déplacement. Aux hauteurs hz=2 cm, hz=5 cm et hz=8 cm et en partie supérieure de
I’échantillon (hz=Hz) les coordonnées des points correspondent aux mesures effectuées. En
utilisant ces contours, une modélisation 3D du biocomposite peut étre générée Figure IV. 12-
d.). Pour étendre les surfaces au niveau des arétes, la ou aucune mesure n'a été effectuée, nous
avons établi des hypothéses de prolongation. Pour ce faire, nous avons prolongé la ligne d'une
surface a partir de son extrémité jusqu'a rencontrer la ligne de la surface adjacente, créant ainsi
une intersection. Nous avons appliqué la méme hypothese a la surface supérieure en effectuant
une intersection du plan horizontal avec les prolongements des quatre autres surfaces verticales.
Les graphiques obtenus mettent en évidence les déformations irréguliéres du biocomposite et
montrent notamment que les faces initialement planes du cube de matériau ne restent pas planes
au cours de I’essai.
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Figure IV. 12 : (a)-(b) Définir les coordonnées des points, (c) dessiner le contour et (d)
générer le contour.
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Par ailleurs, le contour généré révele une surface irreguliere résultant d'un gonflement inégal
des points le long de la méme ligne. En effet, le gonflement présente des variations
considérables d'un point a un autre sur les différentes facettes du matériau, comme illustré dans
la Figure IV. 13 . Ces observations démontrent que les variations dimensionnelles ne sont pas
uniformes a travers le biocomposite, ce qui peut engendrer des disparités de comportement et
de propriétés au niveau de sa surface. Par ailleurs, il est possible de quantifier la variation du
volume entre les états d’humidité relative (HR). En passant de 12% a 90% d'HR, le
biocomposite présente un gonflement de 4+1%. En revanche, en passant de 90% d'HR a 12%
d'HR, il subit un rétrécissement de 1%, comme illustré dans la Figure 1V. 14.
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Figure V. 13 : Représentation en facettes du biocomposite : Variation de surface due au
gonflement inégal
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Figure IV. 14 : Variation de volume entre 12%HR et 90%HR, et réciproquement :
Comportement dimensionnel du biocomposite en réponse aux changements d'humidité
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V.6 Absorption d’eau pendant le gonflement et le retrait

La Figure V. 15 présente les différentes teneurs en eau des biocomposites mesurées aux cours
des cycles humidification/séchage utilisé pour 1’étude des variations dimensionnelles. Le suivi
de masse realisé nous a permis de calculer le pourcentage de variation de masse par rapport a
I’humidité de 12 % pour la phase d’humidification et par rapport a I’humidité de 90%/ pour la
phase de séchage hydrique. Les biocomposites a base de moelle de tournesol ont montré des
taux d'absorption d'eau plus élevés que le mélange de moelle et d'écorce, la paille de blé, la
paille de colza et I'écorce de tournesol seul. Ces résultats sont cohérents avec les observations
des variations de gonflement respectives des biocomposites. De maniere significative, le
traitement au NaHCOz a conduit a une réduction notable de I'absorption d'eau pour les différents
types de biocomposites, avec des réductions allant de 20 a 26%. En revanche, le traitement au
NaCl n'a entrainé qu'une réduction d'absorption d'eau de 4 a 12%.

Ces effets bénéfiques peuvent étre attribués a des modifications spécifiques de la composition
des granulats induites par le traitement au NaHCO3. Ces ajustements de composition des
granulats conferent une meilleure résistance a I'numidité, ce qui se traduit par une amélioration
de la stabilité dimensionnelle des biocomposites. Ainsi, le risque de gonflement et de
rétrécissement des biocomposites est réduit.
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Figure 1V. 15 : Absorption de I’eau en phase d’humidification HR12-90% exprimées en
pourcentage par rapport a I'état sec a 12% HR et relachement de 1’eau en phase de séchage
hydrique HR90-12% exprimées en pourcentage par rapport a I'état humide a 90% HR.

V.7 Simulation numérique du test du gonflement et détermination du
coefficient d’hygro expansion

Les résultats des expériences précédentes ont mis en évidence une compétition entre le
gonflement des granulats internes du biocomposite et I'effet gravitationnel du poids de I'eau sur
le matériau. Etant donné que le biocomposite étudié est un matériau fortement poreux, il
présente une forte sensibilité a l'absorption d’eau [217] [50]. Cette derniere entraine un
gonflement des granulats, mais elle résulte aussi en une augmentation significative du poids
propre du matériau. Par ailleurs, les propriétés mécaniques des biocomposites dépendent
fortement de ’humidité. Le module d’Young est notamment beaucoup plus faible en présence
d’humidité. Par conséquent, les variations dimensionnelles observées dans la direction verticale
résultent d’une interaction complexe entre le gonflement des granulats et le raccourcissement
de I’échantillon causé par I’augmentation de la masse volumique due a I’absorption d’eau.

Le caractere hydrophile des granulats joue un réle important dans I'influence des propriétés
mécaniques du biocomposite. Des recherches antérieures [218] ont démontré que l'eau peut
entrainer une réduction du module de Young du matériau biocomposite. Cette diminution du
module de Young induit une baisse de la rigidité et de la résistance mécanique du matériau. En
conséquence, le biocomposite peut perdre sa capacité a supporter efficacement son propre
poids, ce qui peut se traduire par des phénomenes de contraction. Pour estimer le module de
Young de ces matériaux une simulation numérique via le logiciel COMSOL Multiphysics® a
éte réalisée.

IVV.7.1 Configuration étudiée
Comsol Multiphysics est un solveur capable de résoudre divers problémes de recherche et
d'ingénierie, notamment ceux impliquant plusieurs phénoménes simultanés comme le transfert
couplé de chaleur et d'humidité. Dans notre cas, ou la tempeérature est maintenue constante,
notre objectif est de modéliser le transfert d'humidité imposées en variant I'humidite relative,
ce qui affecte le gonflement et I'absorption d'eau.
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L'étude proposée consiste a simuler le comportement hygrothermique d'un échantillon de béton
biosourcé d'une épaisseur de 10 cm, exposé a un flux d'humidité sur trois surfaces du cube de
I’échantillon considérées comme libre. La présence d'une base en polystyréne dans le modele
permet de prendre en compte une condition d'encastrement sur la base de I'échantillon (y=0),
tandis que les autres surfaces sont considérées comme libres.

Le couplage hydromécanique utilisé intégre le transport d'especes diluées, la mécanique du
solide et le phénoméne de gonflement hygroscopique. Les propriétés nécessaires pour cette
simulation sont les concentrations relatives de I'eau absorbée pendant le cycle d'humidification
en se focalisant sur des plages de concentration entre 12%HR et 90%HR. La mécanique du
solide est représentée avec les propriétés du matériau suivantes : masse volumique, coefficient
de Poisson et module d'Young. Les matériaux sont considérés comme élastiques linéaires. La
porosité n’est pas prise en compte dans ce modele.

Dans cette étude, nous avons utilisé les maillages automatiques extrémement fin triangulaires,
Figure IV. 16Erreur! Source du renvoi introuvable., disponibles dans COMSOL
Multiphysics®. L'ensemble de cette modélisation permet de simuler du gonflement
hygroscopique du matériau composite en prenant en compte a la fois I'absorption d'eau, les
propriétés mécaniques du matériau et les conditions aux limites citées précédemment.

HR12-90% HR12-90%

L2

100
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; HR12-90%

100

1000 —

Figure IV. 16 : Représentation visuelle montrant un maillage extrémement fin de I'échantillon.

Le phénoméne de gonflement hygroscopique est modélisé par une approche multiphysique
impliquant le transport d'espéces diluées et la mécanique du solide. Les conditions aux limites
pour cette physique sont déterminées en fonction des propriétés matériaux et par le flux de
concentration massique :

masse de 1’eau absorbée entre HR 12—55 %
Cmi= - (23)

M=Volume de I’echantillon

masse de 1’eau absorbée entre HR 12—99 %
Cmo= (24)

M=Volume de I’echantillon
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Le coefficient d'hygroexpansion sur Comsol est un parametre déterminé en fonction de la
concentration massique, qui est deduite de la teneur en eau du matériau en relation avec
I'hnumidité relative. L'indice est calculé a partir des taux de gonflement observés
experimentalement lors du processus d'absorption dhumidité, s'étendant sur les plages
d’humidité relative de 12 a 55 % et de 12 a 90 % (HR). Cette évaluation est réalisée en se
référant a la ligne supérieure hz=8 cm. Cette hauteur spécifique présente le taux de gonflement
le plus marqué et n’est pas soumise aux conditions contraignantes d'encastrement a la base, et
de plus, elle est relativement peu sensible a I'effet Poisson. Cette insensibilité provient
principalement de I'épaisseur négligeable de matériau située au-dessus de cette ligne, atténuant
ainsi I'impact de I'effet Poisson. La formule pour calculer le coefficient d'hygroexpansion sur
Comsol est la suivante :

€l—g2

3
M*(Cm1l-cm?2) m /Kg (25)

Bcomsol =
Avec : g1 [-] est la déformation de a la variation hydrique entre HR 12% et HR 55%, et €2 [-]
est la déformation dle a la variation hydrique entre HR 12% et HR 90%, Cm1 et Cm; sont les
variations de concentration molaire (mol.m ) déduite de la variation de teneur en eau entre HR
12% et HR 55% et entre HR 12% et HR 90% respectivement et M est la masse molaire de I’eau
mol/Kg.

IV.7.2 Résultat de la simulation
Tout d'abord, nous identifions le coefficient d'hygroexpansion a partir des données
expérimentales pour parvenir a une déformation latérale identique a 8 cm de hauteur entre les
simulations numériques et les mesures expérimentales. En prenant en compte le coefficient
d'’hygroexpansion déterminé expérimentalement (équation 25) ainsi que le poids obtenu par
I'absorption d'eau, il nous reste le module de Young en tant que paramétre & calculer. Etant
donné que nous n'avons pas pu réaliser de tests mécaniques sur nos échantillons apres chaque
palier d’humidité, afin de maintenir la continuité des mesures de déplacement, nous estimons le
coefficient du module de Young jusqu'a ce que nous trouvions le raccourcissement
correspondant trouvé expérimentalement.

L'identification du module de Young se réalise en fonction du raccourcissement de la hauteur
entre ces deux mémes etats hydriques, c'est-a-dire entre 12 % et 90 % d'humidité relative. Dans
cet intervalle, la masse d'eau absorbée est mesurée. Cette valeur est deduite de la courbe
d'absorption d'eau de I'échantillon durant la phase d'humidification.

L'absorption d'eau par I'échantillon met en évidence la contraction verticale, tout en tenant
compte de la diminution des propriétés mécaniques du biocomposite, voir Figure 1V. 17.
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Figure 1V. 17 : Image en 2D illustrant un exemple de simulation numérique mettant en
évidence la réduction de la hauteur et le gonflement des cotés.

La Figure 1V. 18 présente I'échantillon déformé suite a la simulation, tandis que le Tableau V.
2 donne les valeurs des modules de Young correspondants. Il convient de noter que le module
de Young obtenu représente la valeur a I'état humide, & 90%HR. Par ailleurs, le coefficient béta
d'hygroexpansion des biocomposites differe significativement de celui des granulats seuls.
Cette disparité s'explique par la composition spécifique des biocomposites, ou la présence du
liant limite le gonflement des granulats dans toutes les directions.

Volume: Displacement magnitude (mm)

50 mm

y- 0 100 Uo

Figure V. 18 : Résultat de la simulation numérique en passant de HR12% et HR 90%

Cependant, malgré cette influence du liant, les biocomposites suivent généralement le
comportement des granulats qui les composent. Les biocomposites a base de moelle de
tournesol et le mélange de moelle-Ecorce de tournesol, ainsi que la paille de blé, ont montré les
coefficients d'hygroexpansion les plus marqués, suivis par I'écorce de tournesol et la paille de
colza.

Néanmoins, nous ne pouvons pas confirmer une loi qui relie de maniere généralisée le
comportement des granulats avec celui des biocomposites, car le comportement des
biocomposites est complexe et peut dépendre de multiples facteurs. Nous avons releve un
comportement atypique des biocomposites, présentant un retrait en hauteur et un gonflement
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en épaisseur lors de la phase d'absorption d'humidité. De plus, le traitement a amélioré le
module de Young par rapport au biocomposite dont les granulats n‘ont pas été traites.

Cette amélioration indique que le traitement a eu un impact positif sur les propriétés mécaniques
du matériau en renforcant sa résistance a la déformation, méme apres le processus d'absorption
d'eau et de retrait. Cette amélioration est aussi remarquable en diminuant le coefficient
d’hygroexpansion de chaque biocomposite.

Tableau IV. 2 : Coefficient hygroexpansion des biocomposites en fonction du module de

Young

NT NaCl NaHCO3

Paille de blé E (Pa) 10077 11097 14097
Bexp m*/Kg 4,16E-04 3,93E-04  3,36E-04

Paille de colza E (Pa) 33000 35000 42000
Bexp m¥/Kg 2,49E-04 2,33E-04  1,66E-04

Moelle de tournesol E (Pa) 4900 7200 8200

Bexp m*/Kg 4,66E-04 4,61E-04  3,96E-04

Moelle et ecorce de E (Pa) 4000 50200 78200
tournesol Bexp m¥/Kg 4,18E-04 3,69E-04  3,49E-04

Ecorce de tournesol E (Pa) 110000 120000 170000

Bexpm¥Kg  3,02E-04  2,86E-04  2,24E-04

V.8 Conclusion
La présente étude a contribué a une meilleure compréhension du comportement de gonflement
et de retrait des biocomposites en réponse a l'interaction avec I'eau et aux variations d’humidité.
Nous avons développé un banc d’essai qui permet une mesure sans contact de I'épaisseur des
échantillons de matériaux biosources.

L’analyse des résultats a révélé un comportement opposé entre 1'épaisseur et la hauteur des
biocomposites en réponse a la variation d'humidité. Pendant la phase d'humidification, la
hauteur se rétracte et I'épaisseur gonfle, tandis que pendant la phase de séchage, la hauteur
gonfle et I'épaisseur se rétracte. Les courbes de gonflement par rapport a I'état sec de 12% HR
révelent également un comportement de gonflement et de retrait irréversible des biocomposites.
Cela signifie qu'aprés des cycles d'’humidification et de séchage, les biocomposites ne
parviennent pas a retrouver entierement leur état initial.

Le comportement de gonflement et de retrait des biocomposites varie en fonction du type de
granulat utilise. On observe que les biocomposites contenant des granulats de moelle de
tournesol présentent un gonflement de 5,4 %, ce qui est supérieur a celui a base de paille de blé
(4,5 %), de paille de colza (1,5 %) et d'écorce de tournesol (0,45 %). Ces taux de gonflement
suivent un schéma similaire a celui observé pour le gonflement et le retrait des granulats en vrac
entre 12 % et 90 % HR. Toutefois, lorsque la moelle et I'écorce sont combinées, le taux de
gonflement du biocomposite est réduit, atteignant 4,5 %. Ainsi, le mélange d'écorce et de moelle
présente un avantage en termes de réduction du gonflement et du retrait.

De plus, les résultats ont démontré que le prétraitement des granulats avant la fabrication des
biocomposites a considérablement diminué les taux de gonflement et de retrait. Le traitement
au NaCl a conduit a une réduction de 28% du gonflement pour les biocomposites a base de blé,
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de 11% pour la paille de colza, de 15% pour la moelle de tournesol, de 25% pour I'écorce de
tournesol, et de 12% pour le mélange de moelle et d'écorce de tournesol. De maniére plus
marquée, le traitement au NaHCO3 a permis des réductions encore plus importantes, atteignant
50% pour les biocomposites a base de blé, 40% pour la paille de colza, 30% pour la moelle de
tournesol, et 34% pour I'écorce de tournesol.

En utilisant la simulation numérique, nous avons réussi a déterminer le module de Young
théorique correspondant au coefficient d'hygroexpansion expérimental, en prenant en compte
le raccourcissement induit par I'absorption d'eau. En effet, une compétition entre le gonflement
interne des granulats du biocomposite et l'effet gravitationnel de l'eau est en jeu. La
prédominance de granulats hydrophiles dans sa composition provoque un gonflement de
I'épaisseur lorsqu'il absorbe I'eau. Cependant, ce gonflement est en compétition avec la force
gravitationnelle, limitant ainsi I'expansion des granulats dans la direction verticale. Ainsi, les
variations dimensionnelles observées sont le résultat d'une interaction complexe entre ces forces
antagonistes. Les résultats ont démontré que I'absorption d'eau peut réduire de maniére
significative le module de Young des biocomposites.
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Chapitre 5 : Influence de I’enduit de protection sur le gonflement
retrait : expérimentation a I’échelle du systeme biocomposite-
enduit

V.1Introduction.

Dans ce chapitre, les variations dimensionnelles des biocomposites revétus sur une face par un
enduit de protection sont étudiées. L objectif principal est d’examiner l'influence du gonflement
et du retrait des matériaux biosourcés sur I'enduit, et inversement. En effet, les biocomposites
sont mis en ceuvre avec un enduit de protection que ce soit dans le cas d’une isolation par
intérieur ou par extérieur. Afin de reproduire le plus fidelement possible les conditions de mise
en ceuvre, 1’expérimentation de ce chapitre a été réalisée avec les biocomposites recouverts avec
un enduit & base de chaux et sable calcaire développé dans les travaux précédents [5]. Deux
scénarios de variation d’humidité ont été choisi pour étudier le comportement de gonflement
retrait du biocomposite et de I’enduit. Le premier est celui du cycle humidification-séchage
utilisé dans les deux chapitres précédents, et le deuxiéme correspond a des cycles répétés
d’immersion-séchage. Pour le premier, le sens du transfert hydrique et 1’échange avec
I’environnement a été pris en compte avec deux configurations différentes. La premiére
I’échantillon (biocomposite-enduit) a été exposé totalement dans toutes les directions a la
variation d’humidité, alors que, pour la deuxiéme, un transfert unidirectionnel a été¢ imposé en
protégeant les faces latérales avec 1I’aluminium adhésif.

Seuls les granulats non traités et traités au bicarbonate de sodium ont été utilisés pour fabriquer
les biocomposites. En effet, les résultats du chapitre précédent ont montré que ce traitement
s'avere plus efficace que celui au chlorure de sodium.

Différents échantillons de matériaux biosourcés, composés de granulats de paille de blé, de
paille de colza et de moelle de tournesol, ont été soumis a des variations d’humidité et leurs
variations dimensionnelles ont été mesurées a I'aide du dispositif présenté au chapitre précédent.
La section V.2 sera dédiée a I’analyse des mesures dans le cas de variation d’humidité en
mettant en évidence I’influence de 1’enduit. Ensuite, les résultats dans le cas des cycles
d’immersion-séchage seront présentés dans la section V.3.

V.2. Résultats de cycle d’humidification séchage
Dans le cadre de cette étude, nous avons exposé des échantillons de biocomposites revétus
d'enduit de protection, sans et avec recouvrement en aluminium, a un cycle d’humidification et
de séchage. Ces cycles ont été réalisés au moyen d'une chambre climatique, comme illustré sur
la Figure V. 1. Comme pour le cas des granulats et biocomposites seuls, les paliers d'humidité
relative sélectionnés étaient respectivement de 12% HR, 55% HR et 90% HR. Ensuite, nous
avons effectué un cycle de séchage hydrique avec des valeurs d’humidite relative inversées, soit
90%HR, 55%HR et 12%HR. Ce protocole expérimental nous permet de comparer le
comportement des biocomposites avec et sans enduit de protection. Les variations d'épaisseur
et de hauteur sont mesurées a chaque palier d’humidite relative, permettant de déterminer les
pourcentages de retrait pour chaque niveau d’humidite.
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Figure V. 1 : Exposition des échantillons de matériaux biosources avec et sans recouvrement
en aluminium lors de cycles d'humidification et de séchage

V.2.1 Variations dimensionnelles du biocomposites avec enduit : cas sans
recouvrement en aluminium

V.2.1.a Direction perpendiculaire a I’enduit

La Figure V. 2 preésente les points de mesure de 1’épaisseur de 1'échantillon dans la direction
perpendiculaire a I’enduit appliqué. Les couleurs associées sur la figure seront également
utilisées sur les histogrammes de variation dimensionnelle. Les histogrammes présentés dans
la Figure V. 3 illustrent les variations dimensionnelles du biocomposite avec I'enduit de
protection selon I’axe x'ox (face protégée par I'enduit). Les variations dimensionnelles sont
calculées par rapport a l'état sec a 12% d'humidité relative (HR) pendant la phase
d'’humidification de 12% a 90% HR. En revanche, pendant la phase de séchage hydrique de
90% a 12% HR, les variations dimensionnelles sont calculées par rapport a I'état humide a 90%
HR.

Au cours de la phase d'humidification, le comportement de gonflement du biocomposite dévoile
une tendance progressive en fonction de la hauteur considérée. Plus précisément, I'épaisseur de
I'échantillon présente un gonflement modéré de 0,64% a une hauteur de 2 cm, tandis que les
valeurs augmentent de maniére plus substantielle aux hauteurs supérieures : 1,3% a 5 cm, 1,6%
a 8 cm et 3,2% a 9,5 cm. Une différence notable émerge entre la section du biocomposite
revétue d'enduit & 8 cm de hauteur et la portion non protégée a4 9,5 cm. A 9,5 cm, le taux de
gonflement atteint 3,2%, marquant une augmentation significative par rapport a celui de 1,6%
enregistré a 8 cm, dans une gamme d'humidité relative comprise entre 12% et 90%. Ces
observations soulignent le role essentiel joué par I'enduit en matiére de protection du
biocomposite, mais montrent également un risque de détachement de 1’enduit par rapport au
biocomposite en raison des déformations différentielles a I’extrémité de I’enduit.

Lors du chemin de séchage de 90% a 12% HR, les variations dimensionnelles montrent un
retrait, ce dernier étant cependant moins prononcé que le gonflement. Il persiste donc toujours
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une différence notable entre les chemins de gonflement et de retrait pour ces types de matériaux,
que ce soit avec ou sans enduit de protection.
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Figure V. 2 : Mesure de 1'épaisseur de 1’échantillon avec enduit dans la direction
perpendiculaire de 1’enduit
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Figure V. 3 : Variations dimensionnelles de 1’épaisseur du biocomposite avec enduit de
protection : x'ox (perpendiculaire a 1’enduit) lors de la phase d'humidification de 12% a 90%
HR exprimées en pourcentage par rapport a I'état sec a 12% HR et de séchage de 90% a 12%

HR exprimées en pourcentage par rapport a I'état humide a 90% HR
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V.2.1.b Direction paralléle a I’enduit

La Figure V. 4 présente la direction de mesure de 1’épaisseur de 1'échantillon dans la direction
perpendiculaire a I’enduit appliqué. Les couleurs associées sur la figure seront également
utilisées sur les histogrammes de variation dimensionnelle. Les histogrammes présentés dans
la Figure V. 5 illustrent les variations dimensionnelles du biocomposite avec I'enduit de
protection selon 1’axe y'oy (faces libres sans enduit). Les variations dimensionnelles sont
calculées par rapport a I'état sec a 12% d'humidité relative pendant la phase d’humidification de
12% a 90% HR. En revanche, pendant la phase de séchage hydrique de 90% a 12%, les
variations dimensionnelles sont calculées par rapport a I'état humide a partir de I’humidité de
90%.

Pendant la phase d'humidification, le biocomposite subit un gonflement progressif le long de sa
hauteur. L'augmentation d'épaisseur a une hauteur de 2 cm est moins marquée, atteignant 1,64
%, tandis qu'un gonflement de 2,32 % se produit & une hauteur de 5 cm, 2,65 % & 8 cm et 3,46
% a 9,5 cm. Parallélement, lors de la phase de séchage hydrique, avec la diminution de
I'numidité relative de 90 % a 12 %, un retrait progressif est observé en fonction de la hauteur :
1,09%a2cm,1,32% a5cm,1,92% a8cmet2,6%a9,5cm.

Il convient de relever que le gonflement de I'épaisseur dans la direction perpendiculaire a
I'enduit (LX), ou la surface est protégée, est moins important en comparaison de I'augmentation
de I'épaisseur dans la direction paralléle a I'enduit (Ly), correspondant a la surface non protégée,
pour une méme hauteur. Cette disparité peut étre attribuée, d'une part, a I'action de I'enduit,
susceptible de restreindre I'absorption d'humidité le long de la surface revétue, et d'autre part, a
un empéchement « mécanique » de 1I’enduit s’opposant a la déformation du biocomposite.

Béton biosourcé

Epaisseur le long

avec enduit
de y'oy
Hz =9.5cm 4~ ‘/ /'/ )
_—~ Hz=8cm = " ¥ |
Hz =5cm /
Z

Figure V. 4 : Mesure de I'épaisseur de 1’échantillon avec enduit dans la direction
perpendiculaire de I’enduit

125



Influence de [’enduit de protection sur le gonflement retrait : expérimentation a l’échelle du
systeme biocomposite-enduit

4%

W Hz=2cm
0,
3% Hz=5cm
2% I M Hz=8cm

[ | =9.
1% . I I I Hz=9.5cm
0%

12-55% 12-90% !90[-“ lao-
1%
’ I

-2%

Variation dimensionnelle (%)

-3%

-4%

Humidité relative(%)

Figure V. 5 : Variations dimensionnelles de 1’épaisseur du biocomposite avec enduit de
protection selon y'oy (parallele a I’enduit) lors de la phase d'humidification de 12% a 90% HR
exprimeées en pourcentage par rapport a I'état sec a 12% HR et de séchage de 90% a 12% HR
exprimées en pourcentage par rapport a I'état humide a 90% HR

La représentation des points dans le systéme d’axes en utilisant AutoCAD permet d'apporter
une visualisation claire et précise des déplacements a différents niveaux. Sur la Figure V. 6 -a,
nous observons les points qui ont été choisis pour mesurer les déplacements des longueurs Lx
en direction perpendiculaire a 1’enduit. Chaque point correspond a une position spécifique le
long de la hauteur de I'échantillon.

Lorsque nous analysons de plus pres les points a différentes hauteurs, nous constatons des
variations dans les mesures, illustrées par les longueurs de ligne distinctes dans la Figure V. 6
-b. Notamment, lorsque trois points sont alignés a la méme hauteur, une caractéristique
intéressante émerge : certaines longueurs de ligne se révélent étre plus grandes que d'autres.
Cette disparité dans les longueurs de ligne se traduit directement par des écarts dans les valeurs
des déplacements mesurés entre ces points. En d'autres termes, les déplacements ne suivent pas
un modele uniforme et prévisible entre tous les points. Les variations subtiles dans la géométrie
et la structure de I'échantillon influencent la maniére dont les déplacements se propagent le long
de sa hauteur. Cette observation témoigne de la complexité des interactions mécaniques et
géométriques a l'ceuvre dans le biocomposite.
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Figure V. 6 : Représentation des points de mesures a8 HR90% du biocomposite avec enduit

V.21c
enduit

Comparaison du retrait-gonflement du biocomposite avec et sans

La Figure V. 7 illustre les variations dimensionnelles mesurées entre le biocomposite avec un
enduit de protection et le biocomposite sans enduit de protection. Les couleurs associées sur la
figure seront les mémes que celles utilisées sur la courbe d'histogramme des variations
dimensionnelles. Cette figure permet également de visualiser la direction choisie pour étudier
la différence de comportement entre les deux échantillons. Cette comparaison est limitée a la
mesure dans la direction perpendiculaire a 1’enduit, Lx, pour une meilleure présentation des

résultats.

a) Béton biosourcé
avec enduit

-

Epaisseur le long
de x'ox

Hz=9.5cm . "~

e
~a

b) Béton biosourcé

Sans enduit Epaisseur le long

de x'ox
L

Figure V. 7 : Détermination des longueurs des biocomposites
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Les histogrammes illustrés dans la Figure V. 8 présentent les variations dimensionnelles du
biocomposite avec et sans enduit de protection tous deux étant du méme type de biocomposite,
a base de paille de blé. Pendant la phase d'humidification de 12% a 90% d'humidité relative
(HR), les variations dimensionnelles sont calculées par rapport a I'état sec a 12% HR. En
revanche, pendant la phase de sechage hydrique de 90% a 12% HR, les variations
dimensionnelles sont calculées par rapport a I'état humide a 90% HR. Les résultats démontrent
clairement qu'en couvrant le biocomposite avec au moins une face par un enduit de protection,
le pourcentage de gonflement est significativement réduit par rapport aux échantillons sans
enduit.

5%
. Sans OHz=2cm
X 4% 2 enduit & Hz=5cm
D a0 I Hz=8cm
E 3% :[ 2 Avec = Hz=2cm
g 2% - g Hz=5cm
- :[ = e Hz=8cm
S 1% 1= = = Hz=9.5cm
£ L TE= E===
B Fr== T===
.g 1% 12-55% 12-90% H0-55%" ¥ 90—12%1 ;
.g T :[ T
S -2% =

-3%

Humidité relative (%)

Figure V. 8 : Variations dimensionnelles de 1’épaisseur du biocomposite a base de paille de
blé avec et sans enduit de protection lors de la phase d'humidification de 12% a 90% HR
exprimées en pourcentage par rapport a I'état sec a 12% HR et de séchage de 90% a 12% HR
exprimées en pourcentage par rapport a I'état humide a 90% HR

Au cours de la phase d'humidification, le comportement de gonflement du biocomposite dévoile
une tendance progressive en fonction de la hauteur considérée. Pour une analyse comparative
entre I'échantillon revétu d'enduit et son homologue non revétu, des variations substantielles
dans le comportement de gonflement de I'épaisseur se manifestent a différentes hauteurs. A une
hauteur de 2 cm, I'échantillon revétu présente un gonflement mesuré de 0,64 % de I'épaisseur,
tandis que son équivalent non revétu connait un gonflement notablement supérieur de 2,2 %.
Lorsque la hauteur est portée a 5 cm, I'échantillon revétu révele un gonflement de 1,3 %, alors
que I'échantillon non revétu affiche un gonflement plus significatif de 2,8 %. La différence la
plus marquée entre les pourcentages de gonflement avec et sans enduit se produit a une hauteur
de 8 cm, ou I'échantillon revétu présente un gonflement de 1,6 %, tandis que son homologue
non revétu connait un gonflement plus prononcé de 3,9 %.

Cette comparaison valide la contribution significative de l'enduit de protection dans la
limitation du gonflement du biocomposite en réduisant son absorption d'eau, méme lorsqu'il est
exposé a des taux d'humidité élevés.

La Figure V. 9 présente les comportements distincts du biocomposite sans enduit (Figure V. 9
a et b) et du biocomposite avec enduit (Figure V. 9 c et d) lorsqu'ils sont soumis a une variation
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d’humidité de 12% a 90%. En I'absence d'enduit, le biocomposite est libre sur les cotés, ce qui
permet aux granulats de gonfler dans toutes les directions horizontales en fonction de la hauteur.

Biocomposite H.=10cm Hz<10cm
H:=8cm \ Hz=8cm
Hz=5cm Hz=5cm
b

a) Hz=0cm ) H:=0cm
Biocomposite EHCTUit He=10cm Hz<10cm

- I
Hz:=8cm i He=8cm
H:=5cm Hz=5cm

d) §
c) H.=0cm Hz=0cm

Figure V. 9 : lllustration schématique du comportement du biocomoposites sans enduit (a) et
(b) et avec enduit (c) et (d) entre I’état initial et final respectivement

V.2.2 Comparaison du comportement du biocomposites revétus d’enduit avec et
sans recouvrement en aluminium

Les relevés de mesure concernant les variations dimensionnelles ont été également effectués en
utilisant une protection en aluminium pour les cotés, a I'exception de la facette revétue d’enduit.
Il est important de noter que la méthode de mesure a été adaptée, notamment en ajustant la
configuration du capteur laser de déplacement par rapport aux essais conventionnels. Plus
précisément, en utilisant deux capteurs disposés en opposition, nous avons procédé a des
mesures différenciées, comme illustrée dans la Figure V. 10. D'un c6té, nous avons enregistré
la variation de la distance entre le capteur laser et le revétement, tandis que de l'autre coté, nous
avons pris en compte le point de référence marqué sur le ruban adhésif afin de stabiliser les
mesures. Cette approche nous a permis de déduire le déplacement correspondant entre
différents niveaux d’humidité relative en se basant sur les variations de distance mesurées entre
le capteur laser et 1’enduit.

[
|
|
|
|
b | Echantillon <
m N d1

Capteur laser de
déplacement

Base en polysteréne

Figure V. 10 : Schéma illustratif de la méthode de mesure des variations dimensionnelles sur
les échantillons recouverts d'un ruban adhésif en aluminium
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Lors de l'analyse des mesures effectuées, nous avons noté que les variations présentent un
comportement de gonflement lors de I'numidification, suivi d'un retrait lors du processus de
séchage. Ce phénomeéne est analogue au transfert dans toutes les directions, mais il est important
de noter que les variations ne sont pas égales entre chaque point. Nous avons observeé une
réduction du pourcentage de gonflement a 90 % d’humidité relative pour une hauteur de 9,5 cm,
passant de 3,1 % pour les échantillons non recouverts a 1,45 % pour les échantillons recouverts.
En parallele, une diminution du pourcentage de retrait entre 90 % HR et 12 % HR pour la méme
hauteur (9,5 cm) a été constatée, passant de 1,5 % pour les échantillons non recouverts a 1 %
pour les échantillons recouverts. Figure V. 11. Cette diminution peut étre attribuée a divers
facteurs et mécanismes. Parmi eux, il est plausible que I'effet de confinement induit par le ruban
adhésif en aluminium joue un r6le significatif. L'application du ruban adhésif sur les
échantillons peut avoir instauré une contrainte latérale qui restreint I'expansion libre des
matériaux pendant I'humidification. Cette contrainte exerce un effet de barriere partiel sur le
processus de gonflement, contribuant ainsi a la réduction observable du phénomeéne. Il est
important de noter que le recouvrement des facettes, diminue 1’absorption des biocomposites et
par conséquent influence de maniére significative son gonflement.

4%

Sans DOHz=2cm
3% 4 recouvrement Hz=5cm
T JHz=8cm
S; O Hz=9.5cm
= 9 = Hz=2cm
g I avec Hz=5cm
k=] = recouvrement _ p,_gem
% 1% i : = Hz=9.5cm
E il
T | III Ij
c D ===
=] 0% Ll l=—=—= AL R — B
= 12-55% 12-90% To0-55% T 00-12% _=
S G ull s
-1% I %

-2%

Humidité relative (%)

Figure V. 11 : Variations dimensionnelles de 1’épaisseur des biocomposites a base de paille de
blé avec enduit de protection sans et avec recouvrement selon différente hauteur lors de la
phase d’humidification de 12% a 90% HR exprimees en pourcentage par rapport a I'état sec a
12% HR et de séchage de 90% a 12% HR exprimées en pourcentage par rapport a I'état
humide 4 90% HR

V.2.3 Variations dimensionnelles de I’enduit
Pendant I'exposition du biocomposite a des variations d'humidité, une série de mesures de
déplacement est effectuée autour de l'enduit, comme illustré sur la Figure V. 12. Les
changements d'épaisseur résultant de 1’exposition aux paliers de 1'humidité relative sont
présentes sur la Figure V. 13.
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Les résultats de ces analyses révélent des variations de I'ordre du micrometre par rapport au
biocomposite. Cette observation suggére que I'enduit utilisé a conservé son intégrité structurelle
sans subir de déformations notables en réponse aux cycles successifs d’humidification et de
séchage. Cette faible variabilité dimensionnelle observée peut étre attribuée a la composition
de I'enduit, a base de chaux et de sable calcaire, qui démontre une moindre sensibilité a
I'hnumidité par rapport aux matériaux composites ce qui lui confére son réle de protection. Une
recherche menée par Monge [219] et Beshausen et al. [220] sur la mesure du retrait associé a
la carbonatation avec un anneau. Des retrait de I’ordre de 0.01% [219] jusqu’a 0.08%[220] sont
observés apres démoulages de 1 jours. Igarashi et al. [221] ont immergé des échantillons de
mortiers a base de ciment Portland dans I'eau pendant 100 et 200 jours. Le pourcentage de
gonflement obtenu était de I'ordre de 0,013%. Cela indique que nos valeurs ne s'éloignent pas
significativement des valeurs rapportées dans la littérature.

Figure V. 12 : Détermination des longueurs de I’enduit

0,08%

0,06%
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12-55% 12-90% | 9t—51i£ | t -12%
-0,02%
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Variation dimensionnelle (%)

-0,06%
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Figure V. 13 : Variations dimensionnelles de 1’enduit de protection lors de la phase
d'’humidification de 12% a 90% HR exprimées en pourcentage par rapport a I'état sec a 12%
HR et de séchage de 90% a 12% HR exprimées en pourcentage par rapport a I'état humide a

90% HR
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V.3. Gonflement-retrait : effet des Cycles immersion-séchage
Le cycle d'immersion et de séchage a été utilisé ici pour évaluer la stabilité de I'échantillon avec
enduit et de I’interface enduit-biocomposite sous 1’effet d’un gonflement et de retrait répétes. Il
faut noter que ces conditions d’immersion séchage des échantillons revétus d’enduit sont plus
séveres que les conditions reelles ou des fortes pluies peuvent agir que sur la face extérieure de
I’enduit, avec une absorption d’eau par capillarité.

Les échantillons sont immergés complétement dans I'eau pendant une durée de 5 minutes, puis
soumis a un processus de séchage en étuve jusqu’a stabilit¢ de la masse de I’échantillon,
généralement 2 a 3 jours. Ce cycle d’immersion-séchage qui n’est pas réaliste a été choisi
uniquement pour étudier un gonflement-retrait important et répété et son influence sur
I’interface enduit-support. La norme (EN 1015-21) proposée pour les enduits monocouches est
différente et elle préconise une immersion partielle coté enduit et un test d’adhérence. Des
mesures de déplacement sont réalisées a I'aide des capteurs de déplacement du méme banc
d’essai apres chaque immersion et séchage afin de quantifier les variations dimensionnelles et
d'évaluer le comportement du biocomposite vis-a-vis des variations de teneur en eau induites
par le cycle d’immersion-séchage.

La Figure V. 14 et Figure V. 16 décrivent les effets de I'immersion et du séchage sur les
biocomposites enduits a base de paille de blé, en comparant leur état initial a celui apres
séchage. De maniére similaire, la Figure V. 15 et Figure V. 17 montrent les résultats pour les
biocomposites de paille de colza. Les variations d'épaisseur sont examinées a deux hauteurs
différentes : 9.5 cm pour la Figure V. 14 et Figure V. 15, et 8 cm pour la Figure V. 16 et Figure
V. 17.

Les variations d’épaisseurs a une hauteur de 9.5cm sur le biocomposite (Figure V. 14 et Figure
V. 16), montrent que le pourcentage de variation apres immersion ou aprés séchage a un cycle
donné et I'état initial diminue avec le nombre de cycles. Cette tendance peut s'expliquer en partie
par le processus d'hornification qui se produit dans les matériaux a base de biomasse soumis a
des cycles répétés d'humidification et de séchage. Au début des cycles, les fibres végétales du
biocomposite peuvent gonfler davantage en absorbant I'eau, provoquant ainsi des variations
dimensionnelles plus importantes. Cependant, au fur et a mesure que les cycles se répetent, les
fibres subissent des changements structuraux liés a I'hornification. Ce processus conduit a une
réorganisation des fibres et a une dégradation partielle de la microstructure du matériau. En
conséquence, les fibres perdent progressivement leur capacité a absorber autant d'eau, ce qui
réduit le pourcentage de gonflement observé. Une diminution progressive du gonflement
pendant la phase d'humidification et du rétrécissement pendant la phase de séchage est
observée. Ce résultat peut étre attribué a des changements morphologiques et structurels plus
prononcés résultant de I'hornification. Ceci montre également que 1’effet des granulats
végétaux, pour la paille de blé et la paille de colza, est prépondérant au niveau des mécanismes
microstructuraux et influence de maniere significative le comportement de gonflement-retrait
des biocomposites.
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Figure V. 14: Variations dimensionnelles entre I'état initial sec et aprés chaque cycle

d'immersion et de séchage de I'épaisseur a une hauteur de 9.5 cm (sur le biocomposite a base
de paille de blé)
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Figure V. 15 : Variations dimensionnelles entre I'état initial sec et apres chaque cycle
d'immersion et de sechage de I'épaisseur a une hauteur de 9.5 cm (sur le biocomposite a base
de paille de colza)

Les variations d’épaisseurs a une hauteur de 8cm (Figure V. 15 et Figure V. 17), mettent en
évidence les variations dimensionnelles entre I'état initial a sec et apres chaque cycle
d'immersion et de séchage de I'épaisseur a une hauteur de 8 cm (enduit/biocomposite). Au cours
des premiers cycles d'immersion, les variations dimensionnelles suivent un schéma de
gonflement suivi de rétrécissement. Il est a noter que des altérations internes du matériau
peuvent influencer sa capacité a retrouver completement sa forme d'origine. Cependant, a partir
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du 7e cycle d'immersion pour le biocomposite & base de paille de blé et du 9e cycle d'immersion
pour le biocomposite & base de paille de colza, un changement significatif est observé avec une
augmentation notable du gonflement par rapport aux cycles précédents.
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Figure V. 16: Variations dimensionnelles entre I'état initial sec et aprés chaque cycle
d'immersion et de séchage de I'épaisseur a une hauteur de 8 cm (enduit/biocomposite a base
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Figure V. 17 : Variations dimensionnelles entre I'état initial sec et apres chaque cycle
d'immersion et de séchage de I'épaisseur a une hauteur de 8 cm (enduit/biocomposite a base

de paille de colza)

Cette augmentation inattendue du gonflement semble étre le résultat d’un début de dégradation
du matériau, ou d’une rupture au niveau de I’interface enduit-biocomposite suite aux
changements morphologiques induits par les cycles répétés. La Figure V. 18 montre I'évolution
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de I'interface entre le biocomposite et l'enduit a chaque étape du cycle d'immersion et de
séchage. Ces résultats permettent d'observer I'apparition de fissures, qui se manifestent juste
aprés la 7™ immersion et continuent & se développer jusqu'a la 13e immersion. Initialement,
'adhésion entre le biocomposite et le revétement est relativement stable a I’aide de la rugosité
de la surface du biocomposite. Le matériau gonfle de maniére constante lorsqu'il est immergé
pendant les premiers cycles d'immersion-sechage. Cependant, avec des cycles d'immersion et
de séchage répétes, les contraintes mécaniques et les variations dimensionnelles commencent a
affecter I'interface entre le biocomposite et le revétement. Des fissures se forment alors, ce qui
affaiblit la liaison entre les deux matériaux. Lorsque ces fissures apparaissent, elles affectent de
maniere importante le comportement du systéeme enduit-support biocomposite, et peuvent
conduire a une dégradation importante [222] [223].

(©)

Figure V. 18 : (a) et (c) Vue de face des fissures entre 1’enduit et le biocomposites des deux
faces et (b) vue de dessous des fissures entre I’enduit et le biocomposites

135



Influence de [’enduit de protection sur le gonflement retrait : expérimentation a l’échelle du
systeme biocomposite-enduit

V.4. Conclusion

Le préset chapitre se concentre sur I'approfondissement de la compréhension du comportement
de gonflement et de retrait des biocomposites en réponse a leur interaction avec l'eau et aux
fluctuations d'humidité, a une échelle réelle en considérant a la fois le biocomposite et I'enduit
de protection. A l'aide des capteurs laser de déplacement, nous avons analysé les variations
dimensionnelles des biocomposites revétus d'un enduit de protection. Cette étude quantifie
I'impact mutuel du gonflement et du retrait des matériaux biosourcés sur I'enduit, tout en
évaluant les effets des différents scénarios d'humidité.

Malgré I'efficacité de I'enduit pour réduire le gonflement et le retrait du matériau, la formation
potentielle de fissures entre le biocomposite et I'enduit s’est présentée avec une condition sévere
d’immersion séchage. Une comparaison entre les biocomposites revétus d'enduit exposés a une
variation d'humidité totale dans toutes les directions et des matériaux non revétus révele que
I'enduit limite effectivement le gonflement de la structure. Cependant, cette limitation peut
également complexifier d'autres aspects du comportement. En d'autres termes, I'enduit agit
comme une barriére partielle au gonflement de I'épaisseur. Les échantillons soumis a un
transfert unidirectionnel, avec des faces latérales protégées par un adhésif en aluminium,
montrent un gonflement moins marqué que les échantillons non protégés.

Les déformations différentielles qui se produisent au cours des cycles d’immersion et de
séchage pourraient induire une formation de fissures entre I'enduit et le biocomposite, mettant
en évidence l'importance de la gestion des contraintes dans les applications pratiques.
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Conclusions génerales et perspectives

L'utilisation de matériaux biosourcés dans le domaine de la construction a gagné en importance
ces derniéres décennies, en réponse a l'urgence croissante de promouvoir des pratiques durables
et respectueuses de I'environnement. Les préoccupations liees aux émissions de carbone, a
I'épuisement des ressources naturelles et aux impacts environnementaux ont poussé les
chercheurs, les professionnels de la construction et les decideurs a explorer de nouvelles voies
pour préparer un avenir bati plus responsable. Les matériaux biosourcés, issus de sources
renouvelables telles que les végétaux, offrent un potentiel considérable pour répondre a ces
défis en proposant des solutions de construction plus écologiques, économes en énergie et
durables sur le long terme.

La these présentée a permis d'explorer en profondeur le comportement des matériaux
biosourcés face aux variations d’humidité. Grace a la mise au point de différents dispositifs et
protocoles de mesure originaux, les mécanismes de gonflement et de retrait des matériaux
biosourcés ont pu étre étudiés a différentes échelles, de la microscopie des granulats a la
macroscopie des biocomposites sans et avec enduit de protection.

Tout d’abord nous avons quantifiés le pourcentage de gonflement et retrait pour quatre types
de granulats végétaux : la paille de blé, la paille de colza, la moelle et I'écorce de tournesol. Ces
ressources présentent des caractéristiques favorables pour l'isolation des batiments, notamment
une disponibilité abondante, un potentiel isolant élevé, une forte porosité et une faible masse
volumique. Les résultats soulignent la sensibilité de ces granulats végétaux aux variations
d'absorption et de relachement d’humidité relative, couvrant une plage allant de 12 % a 90 %
HR. Parmi les granulats végétaux étudiés, la moelle de tournesol présente le taux de gonflement
le plus élevé (42 %), suivi par la paille de blé (24 %), la paille de colza (14,6 %) et enfin I'écorce
avec le taux de gonflement le plus faible (5 %) dans la plage d'humidité de 12 a 90 % HR. Ces
variations de gonflement et de retrait des granulats sont principalement attribuables a leurs
capacités d'absorption et de libération d'eau, créant une hystérésis entre les trajectoires de
gonflement et de retrait avec des taux de retrait obtenus différent des taux de gonflement.

Les résultats obtenus ont clairement démontré I'importance des traitements appliqués aux
granulats végetaux dans la maitrise des phénoménes de gonflement et de retrait, ouvrant ainsi
la voie a des ameliorations significatives des performances des matériaux biosourcées. Dans
notre recherche, nous avons entrepris une démarche d'optimisation et d'ajustement du protocole
de traitement des granulats, visant a réduire simultanément les taux de gonflement et de retrait
en tenant compte des mécanismes d'absorption d'eau. Les résultats préconisent un traitement de
72 heures des granulats avec une concentration en sel de 10 % en poids, suivi d'un ringage
minutieux de 20 minutes pour éliminer tout résidu de sel, suivi d'un séchage en étuve a 60
degrés Celsius, puis d'un séchage final a l'air libre.

Toutefois, il est important de noter que, bien que le traitement au NaCl vise a réduire les
variations dimensionnelles des granulats de 20%, il s'est avéré moins efficace que le traitement
au NaHCOg, qui a reduit le gonflement de plus de 50 %. Cette efficacité a été confirmée par
des analyses biochimiques, ou le traitement au NaHCOs3 a éliminé I'hémicellulose, responsable
de I'absorption d'eau, réduisant ainsi le pourcentage de gonflement. En contraste, le traitement
au NaCl n'a pas eu d'impact significatif sur cette caractéristique.
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L'observation d'un gonflement plus prononce des granulats seuls est attribuable a leur nature
hygroscopique intrinseque. Néanmoins, les granulats enrobés de liant ont montré une certaine
réduction du gonflement gréce a I'action du liant. Cependant, il est important de souligner que
le liant seul ne peut pas éliminer complétement le phénomene de gonflement des granulats, ce
qui peut potentiellement entrainer la dégradation et la fissuration des biocomposites. Ces
constatations soulignent la complexité de I'étude de la mesure de la variation dimensionnelle
globale des matériaux en réponse aux changements d'humidité, ainsi que les conséquences de
ces variations sur leur comportement pour des applications durables et résistantes dans le temps.
En conséquence, nous avons congu une structure intégrant des capteurs laser de déplacement
afin de mesurer les déplacements a I'échelle macroscopique des biocomposites.

Plusieurs formulations de mélanges a base de granulats végétaux ont été élaborées pour
permettre une quantification a I'échelle macroscopique. La mise en place d'une méthode
expéerimentale de mesure comprenant un banc d'essai eéquipé de capteurs laser de déplacement
a permis de mieux appréhender les phénomenes de gonflement et de retrait des matériaux
biosourcés a cette échelle. L'étude a mis en évidence un comportement contradictoire entre
I'épaisseur et la hauteur des biocomposites en réponse aux variations d'humidité. Au cours de
la phase d'humidification, la hauteur se contracte tandis que I'épaisseur augmente, alors qu'au
cours de la phase de séchage, la hauteur s'accroit tandis que I'épaisseur diminue. Les courbes
de gonflement par rapport a I'état sec, a un taux d'humidité de 12 % HR, mettent également en
évidence un processus irréversible de gonflement et de retrait des biocomposites. Cette
constatation indique que méme aprés des cycles répétés d'humidification et de séchage, les
biocomposites ne parviennent pas a retrouver complétement leur état initial.

Le comportement de gonflement et de retrait des biocomposites présente des variations en
fonction du type de granulat utilisé. Les résultats ont également mis en évidence l'impact
considérable du prétraitement des granulats avant la fabrication des biocomposites sur les taux
de gonflement et de retrait. Le traitement au NaCl a conduit a une diminution de 28% du
gonflement pour les biocomposites a base de blé, de 11% pour la paille de colza, de 15% pour
la moelle de tournesol, de 25% pour I'écorce de tournesol, et de 12% pour le mélange de moelle
et d'écorce de tournesol. Le traitement au NaHCOs a produit des reductions encore plus
significatives, atteignant 50% pour les biocomposites a base de blé, 40% pour la paille de colza,
30% pour la moelle de tournesol, et 34% pour I'écorce de tournesol.

Une simulation numérique du test de gonflement a été menée en utilisant un couplage
hydromecanique. Cette démarche s'inscrit dans la perspective de comprendre la compétition
entre le gonflement interne des granulats du biocomposite et I'effet gravitationnel de I'eau. Du
fait de sa porosité élevée, le biocomposite étudié se révele extrémement sensible a I'absorption
d'eau et a l'influence de la gravité. L'abondance de granulats hydrophiles dans sa composition
induit un gonflement de I'épaisseur lors de I'absorption d'eau. Cependant, ce processus entre en
concurrence avec la force gravitationnelle, restreignant ainsi l'expansion des granulats
Parallélement, une analyse inversée a été menée pour déterminer le module de Young. En
somme, les variations dimensionnelles observées résultent d'une interaction complexe entre ces
forces antagonistes. Les résultats obtenus ont en outre montré que l'absorption d'eau peut
entrainer une réduction significative du module de Young des biocomposites.

Dans le but de répondre aux objectifs visant a améliorer notre compréhension du comportement
du biocomposite revétus d'un enduit monocouche de protection, en particulier en ce qui
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concerne le phénomeéne de gonflement et retrait, nous avons procédé a des mesures a l'aide de
capteurs laser de deplacement. Bien que l'enduit se soit avéré efficace pour atténuer les
phénomeénes de gonflement et de retrait du matériau, il est impératif de prendre en considération
la possibilité de formation de fissures entre le biocomposite et I'enduit. L'enduit agit comme
une barriére partielle au gonflement de I'épaisseur, comme le montre la comparaison entre les
échantillons exposés a une humidité globale et ceux soumis a un transfert unidirectionnel. Les
déformations differentielles engendrées lors des cycles d'immersion et de séchage peuvent créer
des contraintes proches de la résistance du biocomposite, aboutissant a des fissures entre
I'enduit et le biocomposite.

Cette these a apporté une contribution a I'état des connaissances relatives aux materiaux
biosourcés et a leur comportement vis-a-vis des phénomeénes de gonflement et de retrait. Elle
compléte également les différents travaux précédents sur le développement, I’optimisation et la
caractérisation des matériaux biosourcés a base de ressources végétales de la région Centre Val
de Loire. Les résultats et les perspectives issus de cette étude revétent une importance
considérable pour l'avancement des pratiques de construction durables et engendrent de
nouvelles orientations pour l'innovation au sein de ce domaine lié & la fois a notre
environnement, et aux progrés socio-économiques.

Pour envisager une continuité de cette recherche, il serait opportun d’exploiter les pourcentages
de gonflement et de retrait des granulats et s’en servir au travers de simulations numériques
avancées. L'intégration de I'hnomogénéisation numérique, en tenant compte du gonflement de
chaque constituant, se révele importante pour la prédiction du comportement du biocomposite.
Ce processus permet de créer un modele de comportement a I'échelle mésoscopique, ou les
propriétés des différentes phases du composite sont prises en compte pour décrire le
comportement des composants du volume élémentaire représentatif du matériau. L'application
de ces simulations pourrait engendrer la modélisation des comportements a long terme et
anticiper les évolutions structurelles, ce qui serait bénéfique pour prévenir des problemes
potentiels sans des expérimentations longues et couteuses. De plus, ces simulations pourraient
également étre utilisées pour examiner le comportement des parois dans le cadre d'une
rénovation thermique des batiments.

Nous avons optimisé le protocole de traitement, ce qui a conduit a une réduction significative
du gonflement et du retrait des granulats ainsi que des biocomposites. Cependant, il serait
judicieux de mettre en ceuvre le méme protocole pour étudier 'influence du traitement des
granulats sur le comportement mécanique et thermique des biocomposites. Cette démarche
serait complétée par des tests de durabilité visant a évaluer la résistance et la stabilité a long
terme de ces matériaux et d’étudier son impac sur la propriété isolante et de régulation hydrique.

Le banc d'essai qui a été développé et rigoureusement validé au cours de cette recherche pourrait
également étre étendu a des applications diverses. Son adaptation a d'autres matériaux
permettrait d'étendre son utilit¢ pour la mesure des déplacements et des variations
dimensionnelles a long terme, ouvrant ainsi la voie a des investigations similaires pour d'autres
matériaux hétérogenes.

Dans cette étude, nous avons adopté une approche méthodique en identifiant plusieurs points
pour mieux englober le comportement des biocomposites. Cette démarche ciblée nous a permis
de concentrer nos efforts sur des aspects spécifiques, offrant ainsi un éclairage sur la réaction
des biocomposites face a l'absorption et a la libération d'’humidité. Cette méthodologie a
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contribué a notre compréhension du comportement dynamique de ces matériaux dans des
conditions d’humidité variables.

Néanmoins, pour enrichir davantage notre approche, il serait intéressant de considérer
I'intégration d'un capteur a balayage couvrant I'ensemble de la surface des biocomposites. Cette
évolution représenterait une avancée en permettant une collecte des donneées relatives aux
déplacements et aux variations dimensionnelles. En étendant notre capacité a capturer avec
précision les variations dans les dimensions et les déplacements, nous serions en mesure
d'explorer les réactions des biocomposites a un niveau encore plus fin. Cette amélioration
technique ouvrirait des horizons nouveaux en matiére d'analyse, en offrant des relevés d'une
précision accrue. Couplée a une analyse d’image appropriée, ces données pourront contribuer
a construire un volume élémentaire représentatif pour les calculs numérique d’homigénéisation.

Il sera également intéressant de développer un systeme d'examen complet qui élimine la
nécessité de déplacer les échantillons pendant la mesure des variations dimensionnelles, en
variant simultanément I'humidité relative. Ce systéme réduirait les risques de perturbation des
échantillons, garantissant ainsi des mesures plus fidéles et représentatives. En évitant les
manipulations potentiellement perturbatrices des mesures continues, on obtiendrait une
meilleure continuité des données et une tracabilité accrue des variations dimensionnelles.

En parall¢le, une orientation a explorer réside dans la mise en ceuvre de mesures de déplacement
en temps réel pour saisir de maniere continue le comportement réel des échantillons. Ces
mesures, étendant leur champ aux variations dimensionnelles ponctuelles et surfaciques,
pourraient étre intégrées dans un cadre de démonstrateur a 1’échelle réelle. En simultane, le
suivi du taux d'’humidité et de la température extérieure, ainsi que leur prise en compte a
I'intérieur des matériaux, pourrait obtenir des informations supplémentaires quant a la dualité
d'influences entre I'environnement externe et les propriétés internes des matériaux.

L'analyse comparative entre les réactions observées en laboratoire et celles en situation réelle,
in situ, discernera les influences spécifiques de I'environnement extérieur et des propriétés
internes des matériaux sur leur comportement. Cette confrontation apporterait une profondeur
supplémentaire a l'interprétation de nos résultats et contribuerait a une validation solide de nos
constatations expérimentales.

De plus, il serait intéressant de prendre en considération I'adaptation du banc d'essai afin
d'étudier le comportement des matériaux avec d'autres types de liants, tels qu'un liant d'argile
gonflante ou de terre crue. Ces ajouts pourraient avoir une influence significative sur les
propriétés du materiau. Le banc d'essai permettra la quantification et la compréhension de ces
changements, offrant ainsi des indications importantes en vue d'applications potentielles dans
le domaine de la construction écologique.

En conclusion, cette thése a établi des fondements solides pour une meilleure compréhension
des matériaux biosourcés, tout en ouvrant la voie a de multiples perspectives de recherche a
venir. Les apports résultants de cette investigation s'averent précieux pour orienter les efforts
en vue du développement de solutions de construction durables et écologiques.
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