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Introduction générale

Contexte, objectifs et méthodologie de la these

Les enjeux liés a I'utilisation du bois sont nombreux. D'un point de vue environnemental, le
bois est un matériau renouvelable capable de lutter contre 1’accentuation de 1’effet de serre en
limitant les rejets de CO, et en séquestrant le carbone durant la période d'utilisation du
matériau. D'un point de vue technologique, le bois posseéde de nombreux avantages : c'est un
matériau facile a usiner, léger et facilement transportable, doté de propriétés mécaniques et
isolantes exceptionnelles et possédant un aspect esthétique trés prisé faisant de ce dernier un
matériau de construction de premier choix. Enfin, d'un point de vue socio économique, le bois
est un matériau abondant permettant un développement économique local. L’importance de la
filiere forét-bois est donc majeure et les avantages qu’offre le bois par rapport aux matériaux
concurrents tels que les plastiques, 1'acier ou le béton sont nombreux.

Cependant, malgré ses nombreux avantages, le bois présente un inconvénient majeur lié a son
origine naturelle. En effet, en tant que matériau biologique, le bois est susceptible d'étre
dégradé notamment sous I’action des agents biologiques tels que les champignons de
pourritures (brunes, blanches et molles) se nourrissant de la matiére ligneuse constituant le
bois, des bactéries et des insectes xylophages. Parallelement a ces agents biotiques, le bois est
¢galement susceptible d'étre dégradé par des agents abiotiques tels que le rayonnement UV, la
chaleur, I'humidité et différents agents physico-chimiques. Ces risques potentiels rendent
I’utilisation du bois délicate, laquelle s’est toujours posée en casse-téte pour ’homme depuis
des siecles dans le cadre d'une perpétuelle recherche de compromis entre avantages et
inconvénients.

Jusqu’a tout récemment, le seul moyen d’augmenter la durabilité du bois était I’'imprégnation
de produits biocides a l'intérieur du matériau. Bien que des progres notables aient été faits en
vue de diminuer la toxicité des principes actifs et d’améliorer la fixation de ces produits dans
le bois en limitant la quantité nécessaire utile pour traiter le bois ainsi que leur relargage dans
I'environnement, 1’opinion publique les considére comme nocifs pour la santé humaine
conduisant les instances législatives européennes a mettre en place des mesures pour limiter
leurs nuisances.

Dans ce contexte, la mise en place de la Directive Produits Biocides (DPB) 98/8/CE du 16
février 1998 a profondément modifié les pratiques de méthodes de préservation ayant jadis
servi a la protection du bois pour des applications traditionnelles. Dans une démarche de
développement durable, 'utilisation traditionnelle du bois se doit plus que jamais de relever
des défis liés a ces réglementations de plus en plus contraignantes. Ces nouvelles
réglementations limitent fortement le nombre de produits bois pouvant étre utilisés pour

! La Directive 98/8/CE du Patlement européen et du Conseil du 16 février 1998 concernant la mise sur le marché
des produits biocides afin d’assurer un haut niveau de protection pour 'homme et Ienvironnement et le bon
fonctionnement du marché commun.


http://eur-lex.europa.eu/legal-content/FR/AUTO/?uri=celex:31998L0008

traiter le bois ouvrant des possibilités pour 1'utilisation de nouvelles alternatives telles que les
traitements chimiques ou thermiques du bois.

Le traitement thermique est une technique de modification du bois qui consiste a le chauffer
modérément aux alentours de 200°C dans une atmospheére pauvre en oxygene. De telles
conditions peuvent s’obtenir par saturation du milieu par de la vapeur d’eau, par un balayage
du milieu par un gaz neutre comme l'azote, par immersion dans de l'huile, ou alors par
dépression (sous vide) selon les technologies envisagées (les technologies seront décrites plus
tard dans les prochains paragraphes). Par suite des transformations chimiques des constituants
parié¢taux du bois survenues lors du traitement, certaines propriétés du matériau (qui seront
développées dans les prochains paragraphes) se voient améliorées. Le nouveau matériau se
caractérise ainsi par:

v une meilleure stabilité dimensionnelle

une meilleure durabilité face aux attaques des champignons de pourriture

une couleur modifiée, le bois devenant brun plus foncé

des propriétés mécaniques modifiées affaiblies (diminution du MOE et MOR)?

ARV

Cette méthode de préservation du bois sans ajout de produit chimique apparait comme une
alternative aux procédés traditionnels basés sur I’imprégnation de produits chimiques. En
effet, elle permet de répondre aux problémes de sant¢é humaine et de sécurité
environnementale couramment posés par 1’usage de biocides. Par ailleurs, 1'absence de
biocides permet de retraiter facilement les bois en fin de vie utile (recyclage, valorisation,
¢limination).

On dénombre plusieurs sites de production du bois trait¢ thermiquement repartis
principalement en Europe mais aussi en Amérique du Nord, Japon et Chine (Militz 2002). En
Europe, c’est a partir des années 1990 que le bois traité thermiquement a connu son essor.
Aujourd’hui, on y compte plus de 80 entreprises (figure 1), dont la capacité de production
annuelle totale a atteint les 382 000 m® en 2015 (Josset et Masson 2015). La production
européenne s’est accélérée grace a la technologie finlandaise Thermowood® mondialement
reconnue, dont nombre de producteurs se sont dotés pour leur implantation industrielle. La
France et I’Allemagne sont les deux plus gros producteurs européens, derri¢re la Finlande,
avec, respectivement, 30 000 m’ et 55 000 m’ de capacité annuelle de production en 2015. Au
niveau national, la France comptait environ 18 sites de production de bois traité
thermiquement en 2015 (figure 2).

2 MOE : Mesure de la capacité d’'un matériau a étre déformable et retrouver sa forme apres relachement de la
contrainte. MOR: Mesure de la charge maximale supportable par un matériau sans que ce dernier rompe
définitivement.
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Figure 1 : Répartition des sites de production du bois traité thermiquement en Europe (Josset et Masson 2015)

Technologies

Figure 2 : Répartition des sites de production du b01s traité thermlquement en France (Josset et Masson 2015)

Le traitement thermique en France concerne principalement des essences a faible durabilité
naturelle comme le peuplier (Populus ssp), le hétre commun (Fagus sylvatica), le fréne
(Fraxinus excelsior), le bouleau (Betula pendula), 1’érable (Acer), le tilleul (Tilia), le charme
commun (Carpinus betulus), 1’aulne (Alnus), 1’épicéa (Picea abies), le sapin (Abies alba), le
pin sylvestre (Pinus sylvestris) dans le but d'améliorer leur résistance biologique. D'autres
essences plus durables telles que le chéne (Quercus) et le chataignier (Castanea sativa) sont
¢galement traitées pour renforcer la teinte foncée dans la masse du bois.

Grace a I'amélioration de ses performances et de son esthétique, le bois traité thermiquement
se positionne comme concurrent des bois tropicaux sur des segments de marché plutdt haut de
gamme (Abibois 2012)°. Toutefois, en raison de ses propriétés technologiques non encore
certifi¢es (Hakan 2009), la prudence veut qu’aujourd’hui il soit réservé aux seules
applications non structurales. Ainsi, les débouchés du bois traité thermiquement concernent le
bardage, les lames de terrasse, les lambris, le parquet, le mobilier de jardin, les bords de
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piscines... Ce faisant, le traitement thermique permet également de valoriser les essences
tempérées peu durables et actuellement peu utilisées et de valoriser les bois altérés par le
bleuissement (résineux) ou les taches de coloration (feuillus). La figure 3 présente quelques
utilisations du bois traité thermiquement.

Figure 3 : Exemples d’applications du ggls traité thermiquement a) bardage, b) bords de piscine, ¢c) mobilier de jardin, d)
lambris, e) parquet

Toutefois, pour que le marché du bois traité thermiquement puisse se développer de fagcon
durable, le traitement thermique doit encore relever certains défis et lever les incertitudes qui
pesent encore sur la qualit¢ du matériau issu des différentes technologies en date.

Les défis du bois traité thermiquement

Bien que I’'uniformité ne devrait pas faire partie du vocabulaire du bois, ce dernier n'étant
jamais uniforme par nature du fait de sa variabilité naturelle intra et interspécifique, variabilité
que les entreprises travaillant dans le domaine sont habituées a gérer, le traitement thermique
connait encore quelques difficultés techniques liées a la reproductibilité et la fiabilité des
procédés a 1’échelle industrielle contrélant la qualité du produit final. L'homogénéité¢ du
traitement en tout point de la pile de bois traitée et en tout point des planches qui composent
cette pile est encore un challenge industriel. La transposition des conditions optimales de
laboratoire vers le processus industriel ne trouve pas encore de lien parfait (Rousset 2004).

On peut distinguer deux niveaux de défis techniques du bois traité thermiquement:

v’ Tefficacité technologique, c¢’est-a-dire I’aptitude d’un four a permettre de traiter le
bois dans des conditions optimales de traitement ¢évitant les problémes de
déformation et assurant une homogénéité de traitement a I'ensemble du chargement
du four



v’ les exigences qualitatives de la matiére premiére exempte de défauts, c’est-a-dire
I’aptitude du bois a subir des modifications profondes de ses propriétés physico-
chimiques dans un milieu réactionnel a taille industrielle garantissant au matériau
final les propriétés attendues

La difficulté d’uniformisation du produit final demeure en effet le principal frein au
développement du bois traité thermiquement. Il est en effet trés difficile, lors des procédés de
traitement thermique, d’effectuer des analyses pour controler le bon déroulement du
processus ; de méme qu’il est illusoire d’effectuer des prélévements sur le produit final pour
des analyses physico-chimiques afin de contrdler la qualité, les résultats ne pouvant étre que
peu représentatifs de I’ensemble de la piéce ou des picces de bois concernées. Alors que cette
difficulté ne se pose pas de la méme facon lorsque le bois est traité chimiquement car un
controle des procédés ou de la qualité du matériau final est toujours possible méme par simple
dosage du produit de traitement ou des prélévements effectués sur le produit final.

D’une part, les mécanismes de modifications du bois lors du traitement thermique ne sont pas
toujours bien compris, et d’autre part, la conduite des procédés n’est pas totalement toujours
bien contrdlée. Par conséquent, on note souvent des problémes sur des piéces de bois traitées
a la sortie du four ou lors de la mise en ceuvre liés a leur durabilité ou a des défauts de forme
(gauchissement, tuilage, fentes, couleur) jugés inacceptables pour permettre une
commercialisation optimale de ces produits. Ces problémes posent la question de fiabilité et
de gestion de flux économique au sein des entreprises concernées car les pertes peuvent étre
considérables atteignant parfois les 50% de déclassements. Méme si certaines pie¢ces sont
souvent valorisées autrement, cela représenterait quand méme 3 m® de perdu en considérant
par exemple un chargement de 6 m® (capacité moyenne des fours modéle F4.5, New Option
Wood).

Quelques tentatives de mesure des propriétés du bois traité thermiquement sur lesquelles nous
reviendrons dans les prochains paragraphes ont été réalisées. Cependant, elles n’ont qu’une
portée académique.

Les producteurs cherchent donc continuellement a déterminer les causes de ces variations de
propriétés finales du bois traité thermiquement. Certains les attribuent au processus de
traitement thermique, arguant un passage de 1’échelle pilote a I’échelle industrielle peut-étre
un peu trop précipité, d’ou des systémes de traitement peu optimisés (présence ou non d’étape
de pré-séchage, parametres de chauffe, atmosphére de réactions). D’autres les imputent a la
matiere premicre. Dans le Sud de I’Europe, certains pensent que les causes viennent de
I’inadaptabilité des fours aux essences locales car souvent congus pour les essences du Nord
(Finlande, Pays Bas). En tout état de causes, la maitrise et I’optimisation de la qualité du bois
traité thermiquement passent par une meilleure connaissance des mécanismes de modification
du bois par traitement thermique. Une maitrise de 1’adéquation entre les propriétés d’usage du
bois traité et les caractéristiques intrinséques de la matiére premicre est nécessaire afin d’en
¢tablir le déterminisme.



Problématique du sujet / verrou scientifique

La production de bois traité thermiquement s’appuie sur une variété de technologies différant
les unes des autres par la nature du procédé, principalement la nature de I'atmosphére inerte et
le mode de chauffage (convexion ou conduction). Un grand nombre de facteurs peuvent donc
impacter les procédés. Cependant, la nature du bois entrant dans le procédé implique aussi
une variabilité de la qualité de la matiére premiere qui mérite d’€tre prise en compte dans le
processus de modification. En effet, le bois est caractérisé par la forte variabilité naturelle que
ce soit en termes de couleur, de durabilité, de propriétés mécaniques, de densité ou de
composition chimique pour ne citer que ces propriétés. Cette variabilité peut étre liée a
différents facteurs externes (géographiques, climatiques, mode de sylviculture...) ou propres a
l'arbre (essence, biologie, génétique...).

Or, malgré I’intérét suscité ces dernieres années par le bois traité¢ thermiquement, 1’effet de la
qualité du bois entrant dans les procédés n’a a 1'heure actuelle été que trés peu documenté. La
plupart des travaux a ce sujet se sont intéressés aux propriétés du bois déja trait€é comme sa
durabilité, sa stabilit¢ dimensionnelle, ses caractéristiques mécaniques ou encore sa couleur
(Repellin et Guyonnet 2003). Pourtant, depuis Theophrastus de Lesbos (371 — 287 av. J.C),
considéré comme le "pére de la botanique", 1’étude des propriétés du bois a toujours eu une
place importante dans les usages des espéces et, aujourd’hui, la question de la variabilité
naturelle des propriétés du bois est largement abordée dans la littérature (Polge 1973,
Gutierrez et al. 2006, Cao et al. 2008, Genet et al. 2013, Georgea et al. 2015, Gominho et al.
2001, Jozsa et al. 1998, Bao et al. 2001).

Et que dire de la ressource forestiere aujourd’hui marquée par une croissante mutation,
passant des vieux peuplements aux plantations de production (Kennedy 1995) formées de
"petits bois"* aux propriétés trés variées par rapport aux bois de croissance lente ? Cette
mutation donne d’ailleurs une indication sur les especes les plus commercialisées, mais elle
est surtout caractérisée par des périodes de courte rotation dans les plantations (Bendtsen
1978). La politique de "petits Bois" entreprise par de nombreux gestionnaires forestiers du
sud de I’Europe ces derniéres décennies (EEA’ 2008) a eu pour conséquence un
approvisionnement croissant en grumes a forte proportion de bois juvénile dont les propriétés
différent significativement de celles du bois mature (Zobel et Blair 1976). Ce changement
dans la ressource constitue aujourd’hui un objet de débat parmi les industriels de la filiére bois
car si certaines propriétés du bois satisfont aux exigences de certains industriels, tel n’est pas
toujours le cas pour d’autres. Cet écart de besoins nous améne a nous poser la question de
savoir quel (s) critére(s) détermine (nt) vraiment la qualité du bois ?

Cette question évoque toute 1’ambiguité dont souffre la notion de qualité quand il s’agit du
bois, en commengant par sa définition. Des experts du domaine, comme Jozsa et Middelton
(1994), définissent la qualité du bois comme étant « I’ensemble des attributs qui rendent les

4 I’Agence Européenne pour L’environnement patle de « Gros Bois » pour les arbres de diametre a 1,30 m sur
écorce dépassant 70 cm dans le sud de ’Europe, et dépassant 50 cm dans le nord ou les arbres poussent moins vite.
Les «Petits Bois» font référence aux arbres de diametre a 1,30 m sutr écorce compris entre 20 et 30 cm.

> European Environment Agency



grumes et les sciages aptes pour une utilisation particuliére ». L objectif est si large que cette
définition crée en elle-méme une ambiguité en la matiére car les attributs ne coincident pas
forcément entre les différents produits bois et dérivés. Par exemple, en papeterie, une faible
densité accompagnée de fibres plus longues facilite le défibrage et la formation de feuilles de
papier plus résistantes (Jozsa et Middelton 1994). A contrario, le bois de construction exige
une densité plus élevée, peu de neeuds et un fil droit® afin d’assurer une meilleure qualité du
produit sans oublier 1’¢lasticité et la résistance a la rupture, qui sont des criteres rédhibitoires
pour ce type d'applications (Jozsa et Middleton 1994). La qualification du bois de déroulage
exige presque les mémes criteres cités pour la détermination du bois de structure. L’impact de
la composition chimique sur le déroulage viendrait surtout d’une présence marquée
d’¢éléments minéraux susceptibles d’endomager I’outil de coupe, mais aussi de nombreux
défauts de séchage dont elle est souvent a 1’origine et qui peuvent étre préjudiciables pour
I’encolage, alors que de fortes teneurs en substances extractibles sont souvent un gage de
durabilité naturelle importante.

Par ailleurs, la prise en compte des propriétés du bois est presqu’un reflexe dans beaucoup de
procédés de transformation existantes, d’ou bon nombre d’études y ont été consacrées,
comme pour le séchage (Berberovic et Milota 2011, Gorisek et al. 2006, Straze et al. 2010,
Straze et Gorsiek 2011, Hillis 1984), la pyrolyse (Ragland 1991, Poletto 2012), le déroulage
et le tranchage (Movassaghi 1985, Mothe 1988, El Haouazali 2009), l'encollage et les
finitions (Eulacia 1976), le défibrage et la papeterie (Brot 1935), la tonnellerie (Giinther 1986)
et la construction (Leban 1999, Moore 2008, Ridley-Ellis 2008, Rais 2014). Ces études visent
a mieux comprendre I’évolution des propriétés du bois au cours de ses transformations afin de
mieux appréhender leur lien avec la qualité du produit final.

Dans le cadre de la préservation du bois par traitement thermique, il est important de
caractériser au préalable la matiére premiere afin de mieux comprendre I’évolution de ses
propriétés et pouvoir établir le lien entre celles-ci et la qualité du matériau obtenu. L’enjeu
que représente ’utilisation du bois traité thermiquement comme nous ’avons énoncé plus
haut fait que I’intérét de comprendre le processus de modification thermique du bois par voie
thermique s’est beaucoup manifesté ces derni¢res années a travers différentes publications.

En effet, la question de la dégradation thermique du bois au cours des procédés de traitement
thermique a été traitée par Bourgois et Guyonnet (1988), Bourgois et al. (1989), Esteves et
Pereira (2009) et Mouras et al. (2002). Des travaux récents réalisés au LERMAB (Candelier
et al. 2011) ont mis en évidence I’impact de la variabilité interspécifique sur la thermo-
dégradation des bois montrant des différences de sensibilité thermique entre les essences
feuillues et résineuses traitées dans les mémes conditions (température, durée de traitement,
milieu réactionnel). Par ailleurs, 1’effet de la variabilité interspécifique de la masse volumique
sur la thermo-dégradation des bois avait été abordé par Chaouch et al. (2010), montrant que
plus les essences étaient denses (feuillus et résineux confondus) plus ces derniéres étaient
sensibles aux réactions de thermo-dégradation (figure 4). Les conséquences du traitement

6 . . . . . .

Le fil droit est I’absence de fil tors et signifie que I’allure des fibres du bois suit I’axe vertical de I'arbre. Lorsque les
fibres suivent un trajet plutot torsadé par rapport a I’axe de 'arbre méme en restant paralléles entre elles, on parle de
fil tors.



thermique sur I’anatomie des bois résineux ont ¢galement été étudiées pour la mise en place
de la technologie Plato®’ (Boonstra et al. 2006).
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Figure 4: Relation entre la masse volumique de différentes essences et leur thermo-dégradation a 230 °C, I’effet est plus
marqué chez les feuillus [Chaouch 2011]

Cependant, malgré ces différentes études, trés peu de travaux existent sur l'effet de la
variabilité intraspécifique du bois sur son comportement thermique.

Objectif général de la these

Le présent travail est né de ce besoin de compréhension des relations entre les propriétés du
bois et les procédés de thermo transformation du matériau au niveau inter et intraspécifique.
L’objectif de la these était de trouver le lien entre :

1) une étude en amont sur la qualité du bois adaptée aux exigences industrielles par
I’évaluation de la qualité réelle de la ressource forestiére disponible afin de fournir
des ¢léments d’orientation a la production de la matiére premiére et

i1) une ¢étude en aval sur I’optimisation de la qualité du bois traité¢ thermiquement au
travers de la compréhension de I’influence de I’hétérogénéité naturelle de la
ressource forestiere

Le but principal du travail était de comprendre la part due a la variabilité initiale de deux
essences de bois analysées sur une durée de thése et celle imputable aux procédés de
traitement thermique dans la problématique de qualité rencontrée a 1’échelle industrielle, en
espérant obtenir des observations, au moyen d’instruments disponibles et de méthodes
envisagées, transposables a 1’échelle industrielle et a d’autres especes différentes.

Pour ce faire deux niveaux d'étude ont été envisagés.

7 Providing Lasting Advanced Timber Option



- Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés a l'effet de la densité déterminée grace
4 un scanner a rayons X disponible sur le site INRA® de Champenoux, sur le niveau de
thermo-dégradation du bois apres traitement thermique en travaillant au niveau de planches
(échelle macroscopique).

- Dans un second temps, suite aux premiers résultats obtenus au niveau macroscopique grace
au scanner, nous avons envisagé une ¢tude plus fine par analyse thermogravimétrique
permettant de mettre en relation composition chimique et susceptibilit¢é a la thermo-
dégradation des différents tissus en fonction de leur position radiale dans le tronc (aubier
versus duramen Versus bois juvénile, bois de printemps versus bois d'été).

Deux essences ont été retenues: le chéne sessile (Quercus petraea Liebl.) et le sapin pectiné
(Abies alba Mill.). Dans un premier temps, le choix du chéne s'est imposé tout naturellement
pour notre étude du fait de la disponibilit¢ au LERFoB de planches de chéne provenant
d'études antérieures pour lesquelles la qualité du bois avait été étudiée en fonction de 1'origine
et du mode de sylviculture dont étaient originaires les planches. Le choix du sapin pectiné a
¢été réalisé dans un second temps dans le but de disposer d'une essence avec une anatomie plus
simple, tirant profit d'une autre étude réalisée entre le LERMaB et le LERFoB pour laquelle
un échantillonnage en fonction du mode de sylviculture avait été réalisé.

La densité et la composition chimique ont été retenues comme propriétés permettant de
caractériser le matériau a étudier parce que la qualité du bois est généralement définie a
travers la densité, I’angle des micro-fibrilles (AMF)’, la proportion du bois juvénile'’, la
longueur des fibres et la composition chimique.

Concernant le choix des principales techniques d’analyse utilisées, le scanner a rayons X
présent & I’INRA Champenoux et dédi¢ a I’analyse du bois constituait un instrument offrant la
possibilité de déterminer le profile de densité des échantillons de planches ; 1’application de la
technique de microdensitomeétrie se justifie par le fait que la plupart des études sur la
variabilité de la densité intra et interarbre utilisent les techniques de microdensitometrie
(Polge 1978, Walker et Bobb 1988, Koubaa et al. 2002, Luostarinen et al. 2009) pour
caractériser la transition bois de printemps — bois d’été, la largeur des cernes, la répartition des
¢léments anatomiques notamment vaisseaux, fibres et trachéides. Quant aux techniques
d’analyse thermique, la technologie de traitement thermique sous vide et I’analyse
thermogravimétrique ont été naturellement appliquées profitant de la disponibilité des
appareils au LERMaB.

8 Institut National de la Recherche Agronomique

° L’angle des micro-fibrilles ou AMF défini comme I'angle entre la direction axiale d’une cellule et les micro-fibrilles
de cellulose (Neagu ez al. 20006), est généralement étudié pour caractétiser la couche S2 de la paroi cellulaire du bois. 11
décroit en général avec I'age cambial présentant ainsi des valeurs plus élevées dans les cernes les plus internes et des
valeurs inférieures dans les cernes les plus externes (Lindstrom e /. 1997). Son importance est liée a I’élasticité
qu’elle confere au bois ; une valeur de PAMF inférieure a 15% affecte profondément le MOE du bois (Neagu ef a/.
2000)

' Le bois juvénile est défini comme I'ensemble constitué de cernes de croissance les plus proches de la moelle et
formés par le méristeme apical pendant les premieres années de croissance de I'arbre avant la fermeture complete de
la couronne, le bois formé apres la fermeture de la couronne étant considéré comme du bois mature (Walker 2006).
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Par conséquent, la connaissance de la variabilité¢ de la densité des especes de bois retenues
ainsi que [D’identification des changements microstructuraux résultant des altérations
thermiques survenant lors de leur traitement (Boonstra et al. 2006, Karlsson et al. 2011,
Nguila Inari 2008) peut étre une voie vers une meilleure compréhension des effets de la
variabilité de leurs propriétés intrinseques sur leur comportement thermique. Une telle étude
permettrait de prédire les conséquences du traitement thermique sur les caractéristiques
finales du matériau qui peut en résulter et peut-&tre permettre une transposition a d’autres
technologies de traitement thermique et a d’autres especes proches ou €éloignées.

Conjointement a 1’identification et a la caractérisation des effets de la densité et la
composition chimique sur le traitement thermique du bois, la question de la relation entre
lesdites propriétés et la sylviculture a également été soulevée, dans I’optique de comprendre le
role du mode de sylviculture lors des procédés de traitement thermique et son effet sur la
qualité du bois traité thermiquement.

Le travail s’inscrit dans le cadre du projet EVAQBT2'! porté par le LERMaB et le LERFoB
dans I’action thématique "WP3: Améliorer la compétitivité du secteur bois", du LabEx
ARBRE. Il était en effet intéressant d’entreprendre une étude pluridisciplinaire, regroupant
ces deux unités de recherche permettant de mettre en rapport qualité du bois et procédés de
traitement thermique.

Ce mémoire est constitué¢ de 3 chapitres construits de la manicre suivante :

Le lecteur trouvera d’abord un état de 1’art sur le bois, ses propriétés et les éléments d’analyse
de la variabilité¢ de ses propriétés ; sur le traitement thermique, les différents procédés de
traitement thermique, les modifications physico-chimiques et leurs impacts sur la structure du
bois.

Ensuite, vient le deuxieéme chapitre, qui est consacré¢ aux matériels et méthodes utilisés au
cours de ce travail, dans lequel on retrouve une description de la matiere végétale utilisée et
des équipements d’analyse ayant servi a I’obtention des résultats qui seront exposés par la
suite. Cette partie revét un intérét particulier puisque c’est le protocole expérimental qui a été
mis au point pour la réalisation de ce projet qui y est détaillé.

Enfin, dans le troisiéme chapitre sont exposés les principaux résultats qui ont été obtenus
grace aux multiples expériences réalisées durant mon doctorat et les discussions que ces
résultats ont pu susciter. Ces résultats, introduits en frangais puis présentés sous forme de
publications en langue anglaise, sont repartis en 4 séquences: d’abord les résultats obtenus sur
du chéne sessile a 1’échelle de la planche et a I’échelle du cerne d’accroissement. Ensuite,
ceux obtenus sur du sapin pectiné au niveau du cerne d’accroissement d’abord et au niveau
des planches ensuite. Les 4 séquences ainsi récapitulées sont étroitement liées du point de vue
méthodologique.

11 Evaluation des effets des propriétés initiales de la ressource forestiére pour optimiser la Qualité du Bois de chéne
Traité Thermiquement (EVAQBT2).
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Le mémoire se termine par une conclusion, quelques points critiques de la démarche que le
travail a permis de mettre en évidence et une ouverture sur des perspectives qui se sont
dégagées au terme de ce travail.
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Chapitre I - ETAT DE L’ART

Avant que de continuer ce rapport, il convient de se rappeler quelques notions sur le bois et
sur le concept du traitement thermique. Dans cette partie, nous passons en revue quelques
notions essentielles sur le matériau bois, avec une attention particuliére sur ses propriétés les
plus usuelles et les conditions dans lesquelles ces propriétés peuvent connaitre des variations
susceptibles d’influencer certains usages ou procédés de transformation du bois et notamment
le traitement thermique. Il y est également décrit le concept du traitement thermique en
passant par un bref rappel de I’historique de cette technique ainsi qu’une description de
quelques technologies de traitement thermique les plus connues a cette date.

.1 Le bois, ses propriétés et leur variabilité

Le bois est un ensemble de tissus secondaires de 1’arbre (soutien, conduction des seves et
mise en réserve des nutriments) qui forment les troncs, branches et racines des plantes
ligneuses (qui ont développé un xyléme secondaire). L’arbre étant lui-méme un organisme
vivant qui appartient au régne végétal, précisément a I’embranchement des spermaphytes,
c’est-a-dire des plantes a graines. On en distingue 2 sous-embranchements: les
gymnospermes (plantes a graines nues) et les angiospermes (plantes a graines contenues a
I’intérieur d’un fruit), couramment appelés respectivement résineux (présence de cellules ou
canaux résiniféres, méme si certains gymnospermes n’en posseédent pas) ou coniféres (les
fruits sont en forme de cone ou le houppier en forme de cone) et feuillus (feuilles plates a
nervation ramifiée car les résineux ont des feuilles généralement en forme d’aiguille).

Les gymnospermes vivent essentiellement en zones tempérées, sauf quelques rares exceptions
souvent rencontrées en climat tropical et qui ne font que confirmer la régle, tandis que les
angiospermes se retrouvent soit en climat tempéré soit en climat tropical.

I.1.1 De I’échelle de ’arbre a la cellule du bois

L’arbre est constitu¢ du tronc et des branches recouverts d’écorce. En observant a I’intérieur
on peut distinguer le bois fonctionnel (tissus de soutien, de conduction et de réserve) et la
moelle située généralement au centre géométrique de 1’arbre (figure 5).
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Moelle
(cceur)

Cernes
de croissance

Ecorce

Duramen : Liber
(bois parfait)

Aubier Cambium

Figure 5 : Section d’un tronc d’arbre illustrant les parties composantes [image Google]

La moelle est ce qui reste de la jeune tige formée au début de la premicre année de croissance
de I’arbre, aprés que le méristeme fondamental s’est différencié en parenchyme.

Le bois, qui entoure la moelle sous 1’écorce, constitue donc 1’essentiel du tronc. Il est formé
de deux types de tissus disposés en anneaux concentriques : duramen ou bois parfait (les
cellules ayant atteint la fin de leur évolution normale (Trouy 2015)) a I’intérieur et aubier a
I’extérieur sous I’écorce.

Le bois parfait est formé lors du passage des cellules de parenchymes vivantes de 1’aubier a
I’état de sénescence. C’est donc la région interne du bois qui correspond aux couches les plus
anciennement formées et ne comportant plus de cellules vivantes (NF B'? 50-002 1961 « Bois
Vocabulaire »). Chez certaines essences, dites a aubier différencié, il est facile de distinguer le
bois parfait de I’aubier, grace a la coloration bien marquée du premier ; on parle alors de
duramen. Ce bois difféere de son voisin aubier par ses propriétés et sa durabilité. Cette
différence varie suivant les essences. A signaler que le fait quune espéce ne présente pas de
différence de coloration entre le bois parfait et 1’aubier ne signifie pas qu’il n’y a pas de bois
parfait. En fait, le phénoméne de duraminisation est commun a toutes les essences de bois (NF
B 50-003 1985 « Bois Vocabulaire », seconde liste).

L’aubier est la partie périphérique du bois ou se trouvent les cellules de parenchymes encore
vivantes. Parmi les cernes qui le composent, seuls ceux situés a ’extérieur sont chargés du
transport de la séve brute (eau et sels minéraux) des racines vers les feuilles. Les plus internes
¢tant constitués de cellules mortes. La séve brute circule a travers les vaisseaux chez les
feuillus et a travers les trachéides chez les résineux.

L’écorce est la couche externe qui recouvre le bois et comprend :

- T’écorce interne ou liber ou encore phloéme qui assure la circulation de la seve
¢laborée, c’est-a-dire constituée de sucres photo-synthétisés par les feuilles et devant
nourrir tout le reste des cellules de 1’arbre jusqu’aux racines ;

12 Norme Francaise relative au Bois
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- I’écorce externe ou liege ou encore suber destinée a la protection de 1’arbre contre les
agents atmosphériques (température, UV, agents chimiques) et biotiques
(champignons et bactéries).

Les cellules qui constituent le bois ou xyléme secondaire dans la partie interne du tronc et
celles constituant le liber ou phloéme secondaire dans sa partie externe sont produites par un
méristéme secondaire appelé cambium, tandis que le suber ou licge et quelque fois du
phelloderme sont produits par le phellogéne (sous 1’épiderme). Le trio phelloderme-
phellogene-suber / lige s’appelle péri-derme.

Les cellules du bois ainsi formées par le cambium et le liber vont, selon leur taille, leur forme,
leur age et leur localisation, se spécialiser dans des rdles spécifiques afin d’assurer la vie de
I’arbre. Ainsi, en fonction de 1’essence (feuillus, résineux), I’on parlera de vaisseaux, fibres,
trachéides ou parenchymes. C’est cette différenciation et spécialisation des cellules du bois
associées a leurs assises génératrices qui sont a 1’origine des propriétés du bois. Le tableau 1
montre les cellules du xyléme et du liber.

Tableau 1: Les cellules formées par le cambium

Résineux Feuillus
Bois Liber Bois Liber
Eléments de tubes
Conduction Trachéides Cellules criblées Vaisseaux criblés
Soutien Trachéides Fibres libériennes ~ Fibres Fibres libériennes
Parenchymes Parenchymes Parenchymes Parenchymes
Réserves longitudinaux longitudinaux longitudinaux longitudinaux
Parenchymes Parenchymes Parenchymes Parenchymes
radiaux  (rayons radiaux (rayons radiaux (rayons radiaux (rayons
ligneux) libériens) ligneux) libériens)

Les cellules qui forment les tissus de conduction et de soutien ont une durée de vie comprise
entre 15 et 20 jours suivant leur formation, au contraire des cellules de réserve qui vivent
plusieurs années. La mort des cellules de réserve coincide avec la formation du bois parfait et
s’accompagne d’une sécrétion de substances phénoliques oxydés (extractibles) responsables
de la couleur des bois dans le cas de ’aubier différencié, sinon pas de sécrétion significative si
le bois parfait et ’aubier ne sont pas programmés pour se différencier. La durabilité des bois a
aubier différencié est due en partie a la toxicité des extractibles. La figure 6 présente de fagon
schématique les différentes échelles de d’observation du matériau bois.
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Figure 6: Différentes échelles d'observation du matériau bois (Harrington 1999)

Cette nature trés variable de I’arbre vivant, dans sa constitution a différentes échelles
d’observation, participe ainsi de I’hétérogénéité du matériau car une planche prélevée dans un
arbre est caractérisée par plusieurs niveaux de variabilité¢ interne pouvant influencer plus ou
moins I’homogénéité de sa durabilité, de sa stabilité dimensionnelle et de sa couleur. Dans le
cadre de la préservation par traitement thermique, une hétérogénéité trop importante des tissus
formant une planche, liée a 1’hétérogénéité des cellules dont ils sont originaires, conduira
probablement a un matériau présentant des propriétés différentes. Afin d’optimiser le
traitement thermique, un opérateur peut se poser la question de savoir, lors de 1’introduction
des planches dans un four, s’il doit séparer les planches suivant leur origine dans le tronc pour

former une charge ou alors la séparation par essence est suffisante ?

I.1.2 Anatomie des especes de bois étudiées

[.1.2.1 Anatomie du chéne sessile (Quercus petraea Liebl.)

Le chéne sessile (figure 7) est un bois a aubier différencié et appartient au groupe de feuillus
a zone initiale poreuse (figure 8).

Pétiole long

géographique (France: volume sur pied en m® par km?, par région forestiére nationale[ 0 — 108 10 — 2008 200 — 500; 2500
—1000; ®000 - 4600)
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Son anatomie, selon une étude de Jacquiot et al. (1973), peut étre décrite comme suit :

- Présence de nombreux vaisseaux dans le bois de printemps ou bois initial (2 a 4
rangs de vaisseaux), mesurant entre 300 et 500 um de diameétre ; forte présence de thylles
dans les vaisseaux du duramen ;

- Tendance des vaisseaux du bois d’été ou bois final a se disposer en plages radiales
larges, parfois nettement délimitées en cas de cernes larges et un bois final important et moins
distinctes en cas de cernes étroits ; leur diameétre peut diminuer jusqu’a 20 pm ;

- Les fibres libriformes du bois final chargées du soutien sont groupées entre les plages
de vaisseaux d’été et sont caractérisées par leur paroi épaisse, alors que les fibres trachéides se
trouvent mélangées aux vaisseaux ;

- Présence de rayons ligneux bien distincts, dont la plupart sont unisériés, trés fins et
formés de 20 cellules en moyenne, d’autres larges ou plurisériés ;

- Présence abondante de parenchyme paratrachéal et apotrachéal diffus.

Tous ces ¢léments peuvent se communiquer grace aux nombreuses ponctuations a orifices, en
fentes et croisées.

Rayons ligneux

Thylles

Vaisseaux

k }Bois de printemps

: }Bois déte

Figure 8 Coupe transversale d’un chéne sessile montrant les éléments anatomiques [Huber 2008]

\
Cerneq{
g

Plage de vaisseaux
d’été

1.1.2.2 Anatomie du sapin pectiné (Abies alba Mill.)

Le sapin pectiné, parfois appelé sapin blanc ou sapin commun, est un conifére de la famille
des pinacées. C’est I’arbre européen le plus haut, atteignant les 60 m voire 80 m de hauteur.
Son écorce est d’abord lisse, gris argenté, contenant de petites poches de résine sous forme de
vésicules, puis devient crevassée a un certain age, tandis que les feuilles sont sous forme
d’aiguilles non piquantes présentant deux lignes blanches a la face inférieure (figure 9).

Le sapin est une espece tolérante vis-a-vis de la lumicre, a croissance initiale lente et connue
pour sa forte capacité de régénération méme sous un couvert exubérant. Ainsi, on le retrouve
principalement parmi les espéces a feuilles caduques d’Europe méridionale, centrale et
occidentale (figure 9), a une altitude comprise entre 400 m et 1800 m.
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Figure 9: Sapin pecti Abies alba Mill.) : (a) écorce gris argenté a petites vésicules de résine, (b) rameau et face inférieure
des aiguilles, (C) répartition géographique

Le sapin pectiné est un bois a aubier différencié. Le bois, tendre et 1éger surtout si croissance
rapide, ne présente pas de canaux résiniféres mais peut contenir des poches de résine
traumatique.

Ses trachéides d’été se distinguent de celles du printemps par leur paroi €paisse et colorée.
Elles sont de forme trés allongée atteignant jusqu’a 4,5 mm de longueur. Le bois d’été est
généralement assez large, succédant au bois de printemps de facon plutdt progressive (figure
10). On y note ’absence de canaux résiniféres. En revanche, les cellules de parenchyme radial
et longitudinal y sont présentes. Les rayons ligneux sont homogenes et unisériés. Ils
communiquent avec les trachéides du bois initial par des ponctuations de champ de
croisement du type taxodioide et avec les trachéides du bois final par des ponctuations du type
picéioide (Venet 1986).

Rayons ligneux

Trachéides

Bois de printemps

Cerne —

Bois d’été

orr|L 0.0 KV LERMA REF.FH.

120 4.5 0.0 KV LE
Figure 10 Coupe transversale d’un sapin pectiné montrant les éléments anatomiques [Huber 2008]

I.1.3 Les propriétés intrinseques du bois

Une propriét¢é d’un matériau désigne en général une caractéristique de ce matériau,
identifiable et mesurable, qui permet de comparer ses avantages a ceux d’un tel ou tel autre
matériau lors d’un choix de matériaux.

Les propriétés du bois sont regroupées en catégories qui suggerent les systémes métriques qui
permettent de les mesurer. On distingue les propriétés physiques des propriétés mécaniques et
chimiques. Nous ne nous intéresserons ici qu’aux propriétés d’usages, c’est-a-dire celles qui
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permettent de caractériser le bois pour des fins d’applications et donc de le comparer aux
autres matériaux.

I.1.3.1 La composition chimique du bois

Le bois est un mélange de trois polymeres naturels : cellulose, hémicelluloses et lignine, dans
une proportion de 45-50%, 25-35%, 21-25%, respectivement, en fonction de 1’espece de bois.
La cellulose et les hémicelluloses sont formées a partir des monosaccharides appelés oses ou
sucres simples tandis que la lignine est formée de motifs phénol-propane.

A ces trois polyméres de structure car faisant partie de la structure des parois cellulaires du
bois (figure 11), s’ajoutent les composés non structuraux appelés extractibles d’une teneur de
2-8% en fonction de I’espece, le reste étant constitué de cendres (< 1 %).

Le bois appartient a la classe des matériaux composites : la matrice = la lignine, la fibre de
renfort = cellulose, agent interfacial permettant le lien entre les premiers = hémicelluloses.

70-100 nm 71 Microfibrilles
Paroi

Paroi primaire

(30-100 nm) Lamelle mitoyenne

(lignine + hémicelluose)
Figure 11 : Structure anatomique d’une trachéide (Chimie du bois http://www.auvergne.udppc.asso.fr)

La cellulose

La cellulose est le constituant structural principal des parois cellulaires du bois. C’est un
mono polymére formé de glucose, précisément un agencement répétitif de deux molécules de
B-D-glycopyranose (figure 12) ou cellobiose liées par des liaisons glycosidiques 1—4. Les
chaines de cellulose sont quant a elles liées par des liaisons hydrogene entre groupement
hydroxyles (figure 13) formant les microfibrilles de cellulose présentant des zones cristallines
responsables de la rigidité de la cellulose et sa résistance au traitement thermique et des zones
amorphes souvent réduites par traitement thermique. Le degré de cristallinit¢é du bois en
général est de I’ordre de 60-70% (Jebrane 2009), tandis que le degré de polymérisation de la
cellulose se situe entre 10000 et 15000.

Reduring End

OH /

HO~— -
A OH

HO__

/ OH

Non Reducing End

18]

OH

Figure 12: Structure moléculaire du f-D-glycopyranose, unité de base de la cellulose
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intermoléculaires g,

Figure 13 : Liaisons hydrogéne intra et inter moléculaires entre deux chaines adjacentes de cellulose [Navi et Heger 2005]

Les hémicelluloses

Les hémicelluloses sont des polyoses formées de plusieurs unités de sucres simples
différentes (figure 14). Contrairement a la cellulose, leurs chaines moléculaires sont plus
courtes, elles présentent des ramifications a partir d’une chaine principale, comportent
beaucoup de zones amorphes et leur composition et teneur sont fonction de 1’espece de bois et
se distinguent en xylanes, mannanes, glucanes, galactanes et pectines en fonction des oses de

base.

Pentoses Hexoses Acides uroniques Désoxyaldoses
HLOH OOH
o o o [
OH OH HO OH
HO HO! H HO H
OH OH OH OH OH
S -D=Xylp P -0-Glup #-D-Glupl =L~ Rhap
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HO o. H RN " o~ Chy N
H HO H HCo - H HO N
OH OH
o =L-Arap /3 -D-Manp 470~ Me-ol - D~Glupl of ~L-Fuep
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HOM,C H o H H
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ol -L-Araf o -D-Galp ot —D-Galpl

Figurel4 : Structures des sucres constituants les hémicelluloses (Jodin 1994)

La lignine

La lignine est un polymeére amorphe et de nature phénolique synthétisé a partir des alcools p-
coumarylique, coniférylique et sinapylique (figure 15). Elle différe de la cellulose par sa
structure tridimensionnelle (figure 16). Chez les résineux la lignine est formée principalement
des unités guaiacyles dérivant de 1’alcool coniférylique, chez les feuillus elle est constituée a
la fois des unités guaiacyles et syringyles dérivant respectivement des alcools coniférylique et
sinapylique. La nature amorphe de la lignine la rend sensible au traitement thermique qui
contribue a la dénaturer fortement rendant le bois moins rigide.
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Figure 15 : Motifs précurseur de la synthése des lignines selon [Fengel et Wegener 1989]
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Figure 16: Une structure de lignine de d’épicéa selon [Fengel et Wegener 1983]

Les extractibles
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Les extractibles sont des composés de faible poids moléculaire, solubles dans les solvants
organiques et I’eau, se trouvant dans les vides cellulaires, dont la teneur et la nature dépendent
de ’espece de bois, de la partie de I’arbre analysée, du lieu de la provenance de 1’arbre et de
la saison d’abattage (Doussot et al. 2002 , Prida et Puech 2006). Ils conférent au bois de
nombreuses propriétés telles que la couleur, la durabilité et I’odeur (Fengel et Wegener 1984).

Ils sont classés en trois catégories :

- Les composés terpéniques volatiles et présents dans les huiles essentielles du bois

comprenant les terpénes simples et les terpenoides ;

- Les composés phénoliques (phénols simples, tanins condensés et tanins hydrolysables,

lignanes, flavonoides, tropolones, stilbénes, quinones...) ;
- Les cires et graisses (acides gras saturés et insaturés, alcaloides...)
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Les extractibles sont trés sensibles a la chaleur et sont les premiers a étre affectés lors du
traitement thermique en s’évaporant, diminuant ainsi la masse volumique du bois (Singleton
etal. 2003)

1.1.3.2 Les propriétés physiques du bois

Masse volumique du bois (kg/m®)

Elle désigne la quantité de matiére contenue dans une unité de volume. Elle peut étre
apparente lorsqu’on prend en compte le volume des vides présents dans le lumen et entre les
cellules ; elle est réelle lorsque les vides ne sont pas pris en compte et seul le volume de la
paroi cellulaire est mesuré.

Densité du bois, expression de la quantité de la paroi cellulaire

Elle désigne la masse volume du bois par rapport a la masse volumique de référence, 1’eau. Il
existe plusieurs types de densité en fonction de ce que 1’on veut exprimer. Pour 1’'usage du
bois c’est la densité du bois sec a 1’air (12% d’eau) calculée a partir de la masse du bois sec a
I’air qui est généralement utilisée. Pour les mesures en laboratoire c’est la densité anhydre
(théoriquement 0 % d’eau) calculée a partir de la masse anhydre du bois qui est utilisée; par
conséquent, seule ’humidité au cours de prises de mesure du volume peut affecter la valeur
de cette densité.

La densité est probablement la propriété du bois la mieux connue et la plus étudiée, en raison
des relations interspécifiques qui la lient aux autres propriétés du bois notamment les
propriétés mécaniques (Guitard 1987), physiques comme le retrait (Le Moguédec 2000), la
couleur (Nishino et al 2000) ou la durabilité (Chave et al. 2009).

Dans le cadre de la variabilité des propriétés du bois, anatomiquement parlant, les relations
entre la densité et la masse volumique sont intéressantes dans la mesure ou la densité de la
mati¢re ligneuse étant constante (environ 1,5), seule la géométrie cellulaire (diamétre,
¢paisseur de paroi) influence finalement la densité totale du matériau (Decoux et al 2004)
conduisant ainsi a de différents niveaux de variabilit¢ a 1’échelle macroscopique (Nepveu
1994).

A T’échelle de cernes d’accroissement annuel, on observe, du moins pour les espéces
tempérées, le contraste de densité entre le bois de printemps et le bois d’été, en fonction des
especes. Ainsi, nombre d’especes résineuses et des feuillus a zone initiale poreuse comme le
chéne, présentent généralement une hétérogénéité de densité, tandis que des especes a pores
diffus comme le peuplier ou le hétre ont une densité plus homogene.

La variabilité de la densité du chéne sessile a été modélisée par plusieurs auteurs : Zhang et al
1993, Degron et Nepveu 1996, Guilley et al 1999a et b, Le Moguédec et al 2002, Guilley et
Nepveu 2003, Le Moguédec et Nepveu 2004, Guilley et al 2004b. Tous ont proposé plusieurs
formes de modeles mixtes pour prédire la densité du bois a 1’échelle du cerne comme une
fonction de I’age cambial, de la largeur du cerne, de la localisation dans le duramen ou dans
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I’aubier y compris un éventuel effet arbre. Tout récemment, Castafio-Santamaria et Bravo
(2012) ont défini la densité du duramen et de 1’aubier en fonction du type de tissu et de la
hauteur dans ’arbre par rapport a la base du tronc, incluant I’effet arbre.

Le chéne est un bois mi-lourd et sa densité moyenne a maturité a 12 % de teneur en eau est de
0,74 (CTBA" juin 2007).

Les indications techniques retrouvées dans la littérature concernant le bois de chéne ne

ros A r A . A . 14
précisent pas lequel des deux chénes est concerné (chéne sessile ou chéne pédonculé) ™ ; par
conséquent, nous nous référerons a ces valeurs sans distinction aucune.

Le sapin est un bois léger, sa densité moyenne a maturité a 12 % de teneur en eau est de 0,49.

A noter qu’en réponse a la croissance (rapide ou lente), vis-a-vis de la densité, les résineux se
comportent a I’opposé des feuillus, surtout les feuillus a zone initiale poreuse. En effet, les
résineux a croissance rapide produisent, certes, des cernes d’accroissement larges tout comme
les feuillus a zone initiale poreuse, mais, contrairement a ces derniers, le bois formé ainsi chez
les résineux est léger. Il y a plus de trachéides a lumen large et paroi mince ; les trachéides a
paroi épaisse y sont peu nombreuses. La conséquence directe est une augmentation de la
proportion du bois de printemps. Ces mémes essences dans les conditions a croissance lente
auront plutot des cernes minces et du bois dense.

Les feuillus a zone initiale poreuse lorsqu’ils sont soumis a une croissance rapide, produisent
des cernes moins larges et du bois plutdt dense pendant 1’été. Ici, c’est la proportion du bois
d’été¢ formé de fibres a paroi épaisse qui augmente, alors que la proportion du bois de
printemps elle reste constante que ce soit en condition de croissance rapide ou pas. Les
mémes essences en conditions de croissance lente produiront des cernes minces mais du bois
l1éger.

En fait, les résineux sont par nature des essences a croissance rapide. La persistance de leur
feuillage en saison froide leur permet en effet de reprendre la croissance tres tot dés le premier
degré au-dessus de la température d’hiver. Lorsque les conditions de croissance sont encore
meilleures, leur taux de croissance se verra accélérer sur une plus longue période. Ce qui a
pour conséquence de produire plus du bois de printemps. A contrario, les feuillus étant lents a
débourrer, ils finissent leur printemps n’ayant fabriqué que trés peu de bois. Lorsque les
conditions de croissance sont meilleures, c’est finalement durant 1’ét¢ qu’ils produiront la
majeure partie du bois, d’ou la proportion €élevée du bois d’été.

Le sapin pectiné et le chéne sessile sont deux espéces qui illustrent bien cette différence
puisque le bois du sapin a croissance rapide est plus léger que le méme a croissance lente,
alors que celui du chéne sessile a croissance rapide est plus dense que le méme a croissance
lente. C’est ce que nous verrons plus tard dans la caractérisation de nos échantillons.

13 Centre technique du Bois et d’Ameublement, I’actuelle FCBA (Forét Cellulose Bois-construction Ameublement).
14 . X . . , « . ,

Le chéne sessile ou rouvre (Quercus pefraea Liebl.) patfois appelé chéne noir, est généralement nerveux, dense et
dut, comparé au chéne pédonculé (Quercus robur Liebl.) patfois appelé chéne blanc, qui est généralement tendre et
moins dur.
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La densité¢ n’étant pas homogeéne dans 1’arbre, par conséquent elle sera distribuée plus ou
moins différemment sur une planche et sur plusieurs planches en fonction de I’ampleur
d’hétérogénéité existante axialement (sur I’axe vertical de 1’arbre) ou radialement (de la
moelle vers I’écorce).

Durabilité naturelle

Elle indique la résistance intrinséque du bois dans le temps aux intempéries et aux attaques
d’organismes destructeurs tels que les champignons et les insectes. Elle ne concerne que le
duramen ; 1’aubier étant considéré comme non durable vis-a-vis des agents de dégradation
biologique du bois. Le chéne a maturité (arbre prét a étre exploit¢ pour production de
matériau) en zone tempérée est considéré comme naturellement durable vis-a-vis des
champignons et se place en classe 2'°. Sa classe d’emploi supérieure est la classe 3'® et il ne
peut couvrir la classe d’emploi 57 (NF EN 335-2).

Cette durabilité du chéne est liée a la présence des tanins solubles dans l’eau, elle peut
diminuer avec le lessivage de ces derniers en cas d’exposition sévére (NF EN'® 1994).

Stabilité dimensionnelle

C’est la capacité du bois a maintenir ses dimensions face aux variations des conditions
environnementales (température, pression, humidité relative de I’air (HR)). Le bois est un
matériau anisotrope, autrement dit ses propriétés ne sont pas identiques sur les trois directions
anatomiques. Ainsi, il se retire et gonfle de facons bien différentes selon la direction
considérée des fibres (longitudinale), des rayons (radiale) ou celle tangente aux cernes de
croissance de I’arbre (figure 17).

Le bois de chéne est sensible au séchage ; il doit donc étre séché prudemment et lentement car
le risque de déformation et de gerces est élevé en raison du phénoméne de collapse'”. Son
coefficient de retrait volumique a maturité est plutdt moyen se situant entre 0,44% et 0,45 %,
avec un retrait tangentiel total fort (RT) entre 9,7 % et 10,6 % et un retrait radial total entre
4,5 % et 5% (CIRAD?° 2012).

Le coefficient de retrait volumique total du sapin a maturité est situé entre 0,44 % et 0,51 %,
alors que les retraits tangentiel et radial total (RT, RR) sont respectivement entre 8,7 % et 11
%etd%etS,1 % (CIRAD 2012).

15 Situations dans lesquelles le bois est a I'intérieur sous abri et non exposé aux intempéries (pluie battante) mais peut
subir occasionnellement de ’humidité non persistante.

16 Le bois se trouve a I'extérieur exposé aux intempéries mais sans contact avec le sol subissant de I’humidité plus ou
moins constamment.

17 Bois dans I’eau salée (eau de mer ou saumdtre) de maniere réguliere ou permanente.

18 Norme Européenne applicable en France et donc éditée par ’Association Francaise de Normalisation (AFNOR).
19 S - . s .

Terme anglais signifiant effondrement, fléchissement, pour désigner la rupture des éléments microstructuraux du
bois qui a lieu lorsqu’a l'intérieur d’un morceau de bois des gradients de température importants existent d’un point a
lautre
20 Centre de coopération Internationale en Recherche Agronomique pour le Développement, créé en 1984 et
spécialisé dans la recherche agronomique appliquée aux régions chaudes.

lisé dans 1 herche ag 1 Iey haud
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Figure 17 : Anisotropie de retrait du bois [Terry Brown]

L’instabilit¢ dimensionnelle d’une piece de bois est un inconvénient pour son utilisation a
cause des déformations plus ou moins graves qu’elle est susceptible d’engendrer en fonction
de la situation de mise en service du bois, d’ou la nécessité de traiter le bois afin d’améliorer
sa stabilité dimensionnelle.

Couleur

La couleur d’un bois est la perception visuelle que I’on a de ce bois. Méme si cette notion est
subjective et reléve parfois de profession, la magie de la couleur nous permet toutefois
d’identifier les essences de bois a 1’ceil nu.

En effet, comme la plupart des corps, le bois contient des substances ou molécules colorantes
appelées pigments. Ces pigments sont capables d’absorber un certain nombre de longueurs
d’ondes de la lumicre tandis que le reste sera réfléchi. Tout dépend alors de la composition
chimique du bois, c’est-a-dire du type de molécules contenues dans le bois. Par exemple, si le
bois contient des pigments qui absorbent des longueurs d’ondes situées entre le violet et le
vert, ces pigments vont réfléchir les longueurs d’ondes restantes du vert au rouge et qui
correspondent a 1’orange. Ainsi le bois apparaitra orange.

Par le processus de duraminisation, ’aubier se renforce de pigments contenus dans les
extractibles, lesquels absorbent dans un spectre différent, permettant de différencier
visuellement le bois parfait.

Les chénes sessile et pédonculé sont un bois brun clair tirant sur le jaune paille, fongant a la
lumiére, a aubier distinct du duramen; le fil est droit et le contre fil absent®!. La maillure est
large et bien visible (CIRAD 2012).

Le sapin est un bois blanc créme, un peu terne, parfois 1égérement roussatre ; les cernes bien
marqués ; le grain fin @ moyen, fonction de la vitesse de croissance (CIRAD 2012).

La couleur est une propriété esthétique du bois assez recherchée. Elle explique en plus de la
durabilité naturelle pourquoi les bois exotiques (tropicaux en particulier) ont une valeur
marchande plus €levée par rapport au bois indigéne (tempérés). La couleur des bois blancs

21 . . . N s R
Le contrefil se dit du bois dont les fibres sont successivement inclinées en sens différents par rapport a I'axe de
Parbre.
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apparemment moins impressionnante peut étre transformée par traitement thermique passant
de claire a foncée améliorant ainsi leur qualité esthétique.

1.1.3.3 Les propriétés mécaniques du bois

Elasticité mesurée a travers le module d’élasticité (MOE), expression de la qualité de la paroi
cellulaire

Elle désigne la faculté du bois a étre déformable tout en reprenant sa forme d’origine lorsque
la force qu’on lui applique disparait.

Le bois de chéne offre une grande élasticité en flexion longitudinale statique a maturité et a 12
% de teneur en eau, dont la valeur est de 13300 + 1750 MPa (CIRAD 2012).

Le MOE du sapin a flexion longitudinale statique a maturité et a 12 % de teneur en eau est de
14300 + 3000 MPa (CIRAD 2012).

Contrainte de rupture ou résistance a la rupture (MOR)

C’est la charge maximale qu’un bois peut supporter sans rompre.

Les chénes sont résistants en compression axiale (58 = 7 MPa) et en flexion statique (105 £ 15
MPa) a maturité et a 12 % de teneur en eau (CIRAD 2012).

Les contraintes de rupture en compression axiale et flexion statique du sapin sont
respectivement de 41 = 3 MPa et 80 + 9 MPa a maturité et a 12 % de teneur en eau (CIRAD
2012).

1.1.4 Echelles de variabilité naturelle des propriétés du bois

[.1.4.1 L’origine

L’origine d’un bois désigne la situation géographique de 1’arbre qui a produit ce bois (NF B
50-002 1961). Dans une étude de variabilité¢ de la masse volumique des chénes provenant de
différentes régions francaises (Alsace, Lorraine, Orne et Sarthe, Allier, Loir-et-Cher), Guilley
et al. (2004) ont pu établir, a largeur de cerne fixée, une variation significative de la densité en
fonction de I’environnement, en plus de I’effet agriculture. Un modéle de prédiction de
densité de chéne a ainsi €té construit.

Dans le but de déterminer les performances de jeunes plants de chéne de 4 ans par critére de
descendance ou provenances, Polge et al. (1977) ont noté que la provenance ayant la
croissance la plus rapide (Amance) était celle dont le pourcentage de fibres était le plus élevé.
Par ailleurs, Snakkers et al. (2000) ont remarqué que les régions se différenciaient pour les
teneurs en eugénol®® chez le chéne sessile.

2 , . i . A . ; .
Composé extractible dérivé des phénylpropénes sous-classe des phénylpropanoides des plantes et ayant pour réle
de défense notamment contre les attaques microbiennes et herbivores.
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1.1.4.2 Entre especes, au sein d’une espéce et entre peuplements

La variablit¢ intraspécifique désigne les différences qui existent entre des individus
appartenant a une méme espece. Quant a la variabilité interpeuplement, il s’agit des
différences existant entre des individus appartenant a une méme espéce, mais qui proviennent
de deux peuplements séparés. Le chéne sessile et le chéne pédonculé sont deux espéces tres
apparentées, mais une observation attentive permet de noter des différences sensibles entre
ces deux especes que ce soit sur I’aspect physique (Lebourgeois 1999, Feuillat et al. 1997,
Becker et Lévy 1990) ou chimique. Prida et al. (2006) ont trouvé plus d’Ellagitannin® dans
les extractibles du chéne pédonculé (48.4 mg / g) contre 34,4 mg / g chez le chéne sessile,
tandis que Snakkers et al (2000) ont trouvé des variations de taux de tanins entre les arbres de
futaie et de taillis sous-futaie dans un peuplement de chéne sessile.

Des variations significatives en cellulose, hémicelluloses et lignines ont été¢ notées entre des
arbres d’une méme espece d’eucalyptus (Bland 1971, Polge et al. 1977).

Rink et McBride (1993) ont étudié la variabilité¢ de la couleur du bois de cceur du chéne
pédonculé et du chéne blanc par luminance et ont noté que la couleur variait plus au sein
d’une espece qu’entre les deux espéces.

Du point de vue de la durabilit¢ naturelle et du traitement thermique, ces différences
existantes au sein des espéces et entre les peuplements peuvent se révéler problématiques au
moment du choix du matériau pour un certain usage et I’homogénéisation du traitement en
vue de produire un matériau homogene.

1.1.4.3 Interarbre

La variabilité interarbre désigne les différences de propriétés pouvant exister entre des arbres
d’une espéce au sein d’un méme peuplement. A 1’échelle interarbre certaines espéces peuvent
présenter des différences de propriétés assez significatives. C’est le cas par exemple des
chénes sessile et pédonculé dont la grande variabilité interarbre de la densité du bois mature
peut s’aggraver avec la sylviculture (Zhang et al. 1993), tandis qu’une forte variabilité
interarbre semble caractériser le bois juvénile chez Quercus faginea (Knapic et al. 2011).

zone de transition

L ) Sapin Douglas

Méleze de I'Ouest
“| Pruche de l'Ouest

Chamaecyparis jaune

Pin tordu

400 Epinette de Sitka

Epinette blanche

w
&
=

Sapin subalpin

w
a
o

el Thuya géant

Masse volumique au DHP (kgim3)

[}
@
=]

Bois juvénile : Bois mature

200 ¢

10 20 a0 a0 50 60
Age (années)

Figure 18: Quelques exemples de variations inter et intraspécifiques de la masse volumique au diameétre a hauteur de poitrine
[Image Daya et Boudaia 2015]

2 Polyphénol de la famille des tanins.



27

1.1.4.4 Intra-arbre

La variabilité intra-arbre désigne les différences de propriétés pouvant exister au sein d’un
méme arbre. Dans une étude de densité sur un mélange de chénes pédonculé et sessile du
nord-est de la France, Zhang et al. (1993) ont développé un modéle prédictif intra-arbre de
densité du bois par I’age cambial et la largeur du cerne. L’existence d’une forte corrélation
entre la densité du bois de ces especes et 1’age cambial et la largeur du cerne rendait bien
compte de I’ampleur de variations pouvant exister a I’intérieur des arbres étudiés. Les
exemples sont plutdét nombreux : le bois juvénile du pin d’Oregon (Pseudotsuga menziesii)
contient moins de cellulose et plus d’hémicelluloses que le bois mature (Zobel et McElwee
1958, Kennedy et Jaworksy 1960, Zobel et al. 1966) ; le taux de cellulose diminue avec 1’age
chez I’Eucalyptus globulus Labill, mais beaucoup plus aprés 12 ans (Celbi 1979) ; dans le
pinus radiata et le pinus resinosa, Ait., le taux de cellulose augmente alors que le taux de
lignine et des pentoses diminue de la moelle vers I’extérieur jusqu’aux 10 — 15 cernes, au-dela
desquels toutes les valeurs restent constantes (Uprichard 1980, Uprichard 1980, Dadswell
1959, Larson 1966).

La densit¢ du bois, si importante pour plusieurs propriétés comme le gonflement et la
réactivité chimique (Kellog 1969), peut considérablement varier lors du traitement thermique
du fait des variations des composants organiques pariétaux : hémicelluloses, lignines,
cellulose et degré de cristallinité de la cellulose (Jayme 1963, Jayme 1963). Les bois a densité
basale ¢levée présentent souvent une forte densité apparente laquelle se trouve plus ¢élevée
dans le bois final que dans le bois initial dans tous les cernes de croissance de I’arbre et plus
faible dans le bois juvénile que dans le bois mature (Perng 1981).

Le retrait du bois juvénile chez les feuillus et résineux varie en fonction des effets combinés
de la densité, de I’angle des micro-fibrilles dans la paroi cellulaire et du taux de lignification
(Meylan 1972). Un angle des micro-fibrilles grand implique donc un retrait longitudinal plus
grand et un retrait transversal faible par rapport au bois mature. Cette différence de
microstructure entre le bois juvénile et le bois mature peut causer des différences de
modification thermique dans une planche comportant ces deux types de tissus.

1.1.4.5 Intracerne d’accroissement

La variabilit¢ intracerne désigne les différences de propriétés pouvant exister au sein d’un
méme cerne de croissance de 1’arbre. Par exemple, chez le douglas (pseudotsuga menziesii
(Mirb) Franco), le taux de cellulose varie de 40 % dans le bois initial a 50 % dans le bois
final, alors que le taux de lignines diminue de 28 % a 24 % (Kennedy 1969).

I.1.5 Facteurs influengant les propriétés du bois

La recherche des facteurs influengant la qualité des bois date depuis Theophrastus a travers sa
réflexion sur les raisons des beaux arbres et la qualité du bois provenant de la Corse pour
lesquelles il évoqua le beau climat, la bonne fertilit¢ du sol et la faible densité des foréts
corses de I’époque qu’il pensait devoir favoriser une meilleure production de bois.
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On distingue deux catégories de facteurs qui influencent les propriétés du bois dans 1’arbre sur
pied:

1. Facteurs liés a la biologie
2. Facteurs liés a la provenance

I.1.5.1 La biologie

A. La génétique

La grande diversité des bois, de leurs propriétés et de leurs aptitudes, permet de varier leur
utilisation et donc de répondre a des contraintes souvent tout aussi diverses. Cette diversité
trouve son origine d’abord dans la reproduction sexuée dont le principal avantage est de
produire des individus différents les uns des autres et différents de leurs parents. Ce qui
permet aux individus d’une méme espeéce de résister a des changements environnementaux et
d’évoluer grace a la survie des mieux adaptés (Trouy 2015). Cependant, non seulement la
diversité pose souvent le probléme du choix de sources de graines a utiliser dans les
boisements (Arbez 1969), elle implique aussi une variabilité de propriétés. En déroulage et
fabrication de contreplaqués de peuplier, par exemple, la variabilité clonale pose souvent un
probléme de sélection en amont car tous les cultivars ne sont pas aptes au déroulage (Chantre
1996) et ne permettent pas d’obtenir les mémes caractéristiques technologiques des panneaux
(Chantre 1995).

Dans une étude sur les chénes sessile et pédonculé, Nepveu fait état d’une forte variabilité
individuelle de qualité¢ du bois dans chacune des deux especes, notable aux différences des
plans ligneux qui sont pour une bonne part sous controle génétique (Nepveu 1990, Nepveu
1984). L’auteur indique également que les deux especes de chéne se différencient
fondamentalement au niveau du type de bois. En effet, a largeur de cerne égale, le chéne
rouvre parait certes plus dur, plus résistant mécaniquement, mais il présente une rétractibilité
plus élevée et davantage d’aubier. Cependant, Hillis (1984) soutient que 1’age et 1’espece
influencent beaucoup plus la composition chimique que la génétique, la qualité du sol et la
sylviculture.

Ensuite, une fois les individus constitués, les bois subissent des modifications individuelles ou
collectives de leurs propriétés dues, cette fois, a plusieurs facteurs, dont les plus importants
sont, le climat, les conditions du site et la qualité du sol, la localisation de I’arbre dans le
peuplement, la localisation du bois dans I’arbre et surtout I’anthropisation par la sylviculture.

[.1.5.2 La provenance

On entend par provenance d’un bois [’ensemble des circonstances, des situations
géographiques et des facteurs de milieux (climat, sol, peuplement) conditionnant la vie de
I’arbre qui a produit ce bois (NF B 50-002 aott 1961).
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B. Le climat, la station et la fertilité du sol
Les arbres sont climatospécifiques, d’ou la répartition géographique des especes. En effet, le
climat influence la croissance des arbres et donc la formation du bois, par la stimulation
hormonale induite par des récepteurs spécifiques. Les caractéristiques des cellules sont le
résultat de cette croissance et la structure anatomique du bois permet de corréler le temps de
formation du bois aux périodes climatiques et ainsi reconstituer la dépendance ontogénique
des cellules de 1’arbre aux phénomeénes climatiques et, vice-versa, I’historique des saisons se
trouvant derriére les cellules de I’arbre formées durant ces saisons peut étre retracée
(Gonzalez et Ecksten 2003, Fritts et al. 1991).

Ainsi, les effets de la température et de la concentration du CO; sur la densité¢ du bois et le
taux de cellulose et d’extractibles ont été observés chez le pin sylvestre (Kilpelainen et al.
2004). Filipescu et ses collégues ont aussi €tudi¢ la variation régionale et climatique de la
densité du douglas (Pseudotsuga menziesii (Mirb.)) et ont noté les effets inverses de la
température et les précipitations sur la largeur des cernes et la qualité du bois (Filipescu et al.
2014). L’asymétrie d’effet de variations climatiques sur la croissance en longueur et en
diamétre a été relevée par Bouriaud et ses collégues sur de 1’épicéa (Bouriaud et al. 2005).
Houllier et ses colléegues ont élaboré un modele de prédiction de la qualité du bois d’épicéa
sur la base des informations de croissance (Houllier et al. 1995).

Les caractéristiques anatomiques du bois d’épinette noire (Picea mariana Mill.) ont été
examinées selon un gradient latitudinal dans la forét boréale québécoise (St-Germain et
Krause 2008). Il en ressort que la largeur des cernes diminuait avec 1’¢lévation, tout comme le
nombre de cellules, 1’épaisseur des parois des cellules du bois final et le diameétre du lumen.
Splechtna et al. sont arrivés a la méme conclusion sur différentes essences (Abies amabilis,
Abies saliocarpa, Pseudotsuga menziesii et Pinus concorta latifolia) dans la Colombie-
Britannique (Splechtna et al. 1998, Splechtna et al. 2000).

Dans une étude réalisée sur des coniféres au nord-est de la France (Vosges), il apparait que
I’estimation de la quantité de biomasse par mesure du diamétre est influencée par la période
de mesure. En effet, I’étude montre que la croissance en biomasse, c’est-a-dire le dépot des
couches carbonées sur les parois cellulaires pour former la paroi secondaire et les différentes
couches, ¢était souvent décalée de plusieurs jours de la croissance en diamétre, c’est-a-dire
I’¢largissement des cellules a peine formées pour prendre la taille adulte. La raison en est que
la premiere est un phénomene température dépendant, le pic de sa courbe €tant atteint avec le
niveau ¢élevé de température, donc forte présence du dioxyde de carbone CO,, tandis que la
seconde est un phénomeéne photopériode dépendant, son pic étant atteint au maximum de la
durée des jours, donc de la présence du soleil (Cuny et al. 2012).

Ackermann (1995) a analysé sept placettes de chéne pédonculé provenant de trois stations
différentes et a noté que les composantes de la densité du bois (densité moyenne du cerne,
densité du bois initial et du bois final) apparaissaient significativement influencées par le type
de station, malgré un effet arbre important.
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L’influence de la station sur les propriétés physiques du bois de chéne a été étudiée par
Dupouey (1983), Becker (1979) et Girault (1980). Les résultats ont montré des différences de
rétractibilité** (jusqu’a 30 % d’écart) entre les individus.

La connaissance des conditions du site et la qualité du sol permet un meilleur choix d’espéce
et une meilleure gestion forestiére (Berges et al. 2005). Ce facteur constitue en effet, avec le
climat, un critére déterminant dans le choix du type de sylviculture car cela peut avoir des
conséquences sur la croissance des arbres et du type de biomasse produit. Par exemple, en
raison d’un relief assez montagneux et une altitude de foréts culminant les 500 m, la
production du chéne de qualité en Suisse privilégie la croissance rapide pour un bois résistant
mais nerveux. Une pratique qui se différencie significativement de la sylviculture des régions
traditionnelles de production de chéne de France et d’Allemagne ou 1’on peut aussi tirer profit
de la finesse et la régularité des cernes grace a une croissance lente Schiitz (1993).

Les chénes a croissance lente ont une densité inférieure aux chénes a croissance rapide. En
fait, comme déja évoqué plus haut, le type de croissance n’influe pas sur 1’étendue du bois
initial chez les feuillus ; la largeur des vaisseaux du bois de printemps reste constante, quelles
que soient les conditions de pousse. Dans la figure 19, on note que dans le cas d’une
croissance lente (cas B) la zone initiale poreuse est aussi importante que pour une croissance
rapide (cas A), mais la zone du bois d’été sera moins large. Il y a plus de vide. Le bois est
moins dense et moins nerveux. Ces types de chénes sont prisés des ébénistes et menuisiers car
plus faciles a travailler. Dans le cas d’une croissance rapide (cas A), la zone correspondant au
bois produit en été (constitué de petits vaisseaux) sera plus importante. Le bois posséde moins
de vide. 11 est plus nerveux car plus dense mais meilleur mécaniquement. Ces types de chénes
sont parfaits pour un emploi en construction.

Ces différences ne sont pas sans conséquence sur le procédé de séchage des deux types de
bois, loin s’en faut de beaucoup. En effet, les chénes les plus denses sont souvent les plus
délicats au séchage car les risques de collapse et de déformation sont plus €levés du fait de la
présence de fortes contraintes internes liées a la maturation et 1’angle des micro-fibrilles qui
en résulte étre serré.
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Figure 19 : Effets des conditions de croissance différentes chez le chéne
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Faculté du bois a subir le phénomene de retrait c’est-a-dire la réduction des dimensions d’une piece de bois
contenant environ 30 % d’eau, conséquence d’une exposition a une faible humidité relative de I'air ambiant et une

température élevée.
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Les effets de la croissance lente et de la croissance rapide du chéne furent pour la premiére
fois évoqués par le Nerlandais Antonie van Leeuwenhoek (1632 — 1723) connu comme 1’un
des plus grands anatomistes du bois en travaillant sur la qualité du vin. En effet, ce grand
marchand du textile, pour mesurer le volume exact du vin contenu dans les tonneaux afin de
payer la juste taxe a la ville de Delft, étudia a 1’aide de son petit microscope les cernes du
chéne sessile a croissance rapide provenant de la France et ceux de la méme espéce mais a
croissance lente de son pays la Hollande. Il comprit que le chéne a croissance lente était trop
poreux et €tablit tout de suite le lien entre la taille des cernes et la pureté du vin et donc la
meilleure qualité du vin qu’offrait les tonneaux faits du chéne francais. Il conclut que le chéne
a croissance rapide était de qualité supérieure pour le vin.

C. Lalocalisation de I’arbre dans le peuplement

Les peuplements mélangés permettent de mieux rentabiliser le terrain par une meilleure
rotation d’exploitation grace aux coupes commerciales intermédiaires, exemple pins / hétres /
sapins. En effet, il est possible d’extraire des pins de mauvaise qualité, couper des hétres qui
rentrent dans les houppiers des pins de qualité, ou encore des sapins de mauvaise qualité ou
ayant atteint le diamétre d’exploitation.

Mais cela n’est pas sans effet sur la qualité du bois ! C’est le cas des mélanges d’especes
proches comme le chéne sessile et le chéne pédonculé. En effet, selon une étude réalisée par
Feuillat et ses collegues, la différence de porosité est accentuée dans les peuplements
mélangés de Citeau en raison de la croissance plus lente du chéne pédonculé qui supporte mal
la concurrence au contraire du chéne rouvre (Feuillat et al. 2000).

D. La localisation du bois dans I’arbre

La variation de masse volumique dans D’arbre a ¢été rapportée par plusieurs études
(Sonderegger et al. 2008). Ackermann a étudié I’influence des facteurs stationnels (type de
station, placette dans type de station, arbre dans station) sur la densit¢ moyenne du cerne, la
densité du bois initial et du bois final. Il a noté qu’a age de cerne fixé, puis largeur de cerne et
age fixés, I’essentiel de la variabilité des 3 composantes de la densité était dii a « Ieffet
arbre » Ackermann (1995).

E. La sylviculture

La sylviculture est I’ensemble des procédés par lesquels une forét est entretenue, récoltée et
remplacée par de nouveaux arbres. C’est en quelques sortes la manipulation d’un peuplement
afin que les arbres produisent un type de bois particulier. Ainsi, toutes les propriétés du bois
décrites dans les précédents paragraphes font partie intégrante de la qualité du bois
lorsqu’elles rentrent dans les objectifs de la sylviculture. La qualité du bois peut étre impactée
par divers itinéraires techniques, soit a I’échelle microscopique ou macroscopique. Les
itinéraires les plus usuels concernent I’espacement, 1’éclaircie, 1’élagage ou encore la
fertilisation. Ce qui peut avoir un lien direct avec les propriétés du bois car les modifications
dans la vitesse de croissance peuvent contribuer dans une quelconque mesure aux variations
des propriétés tel que évoquées dans les précédents paragraphes. Dans ce paragraphe nous
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parlerons des effets de la sylviculture sur les propriétés du bois décrites dans les précédents
paragraphes.

» Espacement

L’espacement dans les foréts ou peuplements est une des techniques sylvicoles les plus
pratiquées. Il consiste a fixer une distance initiale a respecter entre les nouvelles plantules au
moment de la premiere plantation, dans le but d’influencer les conditions de croissance de ces
plantules et spécifiquement les types de compétitions qui devront exister entre les plantules.
Ainsi, une grande distance entre les plantules a pour conséquence une couronne plus
développée en vertical et en horizontal, ce qui favorise la croissance en diametre. Cependant,
un trés grand espacement peut produire des effets négatifs sur la qualité du bois, dans le sens
ou un houppier assez vif favorise la formation d’une grande proportion de bois juvénile (Jiang
et al. 2007, Zobel 1992, Barbour et al. 2003).

En effet, une large proportion de bois juvénile est une conséquence d’un prolongement de sa
durée de formation qui ne s’est pas interrompue avant que la base de la couronne vivante ne
meurt et que la transition bois juvénile-bois mature advienne. Cette fin de formation est au
contraire conclue par une croissance rapide de I’arbre (Kennedy 1995).

Cette durée de vie prolongée de la base de la couronne due & un grand espacement a
¢galement un effet sur la taille et le nombre de nceuds qui vont pousser longtemps. En
revanche, 1’espacement a un effet variable avec 1’essence sur certaines propriétés comme,
I’angle des micro-fibrilles, la densité ou le module d’élasticité (Barbour et al. 2003, Lassere et
al. 2009).

> Eclaircie

L’éclaircie est une autre technique sylvicole couramment pratiquée. Elle consiste a réduire le
nombre de tiges en vue de diminuer la compétition entre les individus. Elle peut intervenir
soit peu d’années apres boisement soit plusieurs années plus tard en fonction des objectifs, du
type de peuplement et de 1’essence. Dans certains cas, I’éclaircie peut étre remplacée par
I’¢lagage, qui consiste a éliminer volontairement certaines branches dans le but surtout
d’orienter la croissance de I’arbre. Les deux techniques ont pour effet d’accélérer la
croissance des arbres restant (Evans 2004).

Une éclaircie précoce a la fermeture de la canopée, donc du couvert végétal, peut produire le
méme effet que I’espacement initial sur les propriétés du bois (Cameron 2002), ainsi que sur
I’angle des micro-fibrilles de la paroi cellulaire.

L’éclaircie accélére la croissance de I’arbre. Ce qui a pour conséquence d’augmenter la
porosité du bois des résineux avec pour corollaire des propriétés mécaniques affaiblies et une
diffusivité¢ thermique faible pouvant influencer les réactions chimiques au cours des
modifications thermiques. Pour les feuillus a zone initiale poreuse, une densification trop
importante du bois par €claircie car croissance rapide, rendrait ces types de bois plus nerveux
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conduisant a un gradient de chaleur et donc de cinétique de dégradation thermique trés
importante.

» Durée de rotation

La durée de rotation fait référence au nombre d’années séparant les coupes pratiquées sur une
parcelle de forét. En général, dans les foréts de coniféres ou sont pratiquées les coupes rases,
la durée de rotation est de ’ordre de 40-60 ans. Des longues durées de rotation ont pour
avantage de produire du bois de bonne qualité, surtout si les peuplements sont denses car les
« gros bois » (GB)? auront une faible proportion de bois juvénile et un plus grand volume de
bois mature et de meilleures propriétés mécaniques et de stabilité au séchage. En effet, un
peuplement serré et bien entretenu par un ¢lagage bien programmé produira a long terme de
gros bois dépourvus de gros nceuds.

Conclusion

En conclusion, I’intérét de 1’étude des propriétés du bois repose sur deux faits :

- Dr’abord, il y a I’ampleur de la variabilité naturelle des propriétés du bois qui
conditionnent beaucoup 1’adéquation entre le matériau transformé et les usages que
I’on lui « préte »,

- Ensuite, il y a la multiplicité des sources de variation qui interviennent sur les
propriétés et dont la qualité du bois.

La définition de la qualité du bois reste ambigué parce que fortement conditionnée par 1’usage
final du bois ainsi que les procédés de transformations intermédiaires.

Parmi les propriétés intrinseéques du bois, la densité reste de loin la plus étudiée car elle est
assez souvent corrélée aux autres propriétés comme la composition chimique et est
déterminante dans les usages structuraux parmi les principaux marchés de valorisation du
bois.

Plusieurs facteurs contribuent a déterminer les propriétés des différentes espéces de bois. La
génétique est a 1’origine des différences plus ou moins marquées que 1’on observe entre les
especes, a Dintérieur des especes et entre les arbres. Cependant, les facteurs
environnementaux contribuent a donner forme et caractéristiques aux cellules des bois a de
degrés divers. Ainsi, les facteurs extérieurs comme le climat, la station, la fertilit¢ du sol ou
encore la sylviculture apportent suffisamment d’informations sur la facon dont certaines
propriétés du bois comme la densité ou la composition chimique sont distribuées dans 1’arbre
et entre les arbres. Mais, ces facteurs, parfois, ne disent pas tout... Ainsi, une bonne partie de
la variabilité des propriétés du bois reste souvent sans raison évidente ! L’on est alors souvent
tenté de s’en remettre a la génétique.

% Arbres dont le diametre a 1,30 m sur écorce est supérieur a 70 cm au sud de ’Europe et supérieur a 50 cm au
Nord de 'Europe selon ’Agence de I’Air et ’Espace (2008).
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La qualité du bois dépend de I’utilisation finale ou des procédés intermédiaires. Par rapport au
traitement thermique, les propriétés du bois peuvent jouer a 2 niveaux :

a) La composition chimique qui conditionne la réactivit¢ du matériau par la
décomposition des hémicelluloses, des lignines, de la cellulose et des extractibles.

b) L’organisation cellulaire, c’est-a-dire 1’anatomie du bois qui influence le
mouvement des fluides et qui peut ainsi avoir un effet sur le résultat du traitement.

L’on peut ainsi s’interroger sur I’aptitude des bois difficilement imprégnables, en raison de
leur imperméabilité, & pouvoir étre traités thermiquement dans les mémes conditions que les
bois treés facilement imprégnables sans conséquences sur les caractéristiques physiques et
mécaniques ?

1.2 Le traitement thermique

1.2.1 Historique

Contrairement a ce qui pourrait sembler, le principe du traitement thermique n’est pas une
invention scientifique, mais une pratique ancestrale, qui consistait a passer la pointe des
lances au feu afin de les durcir (préhistoire) ou les piquets a la flamme avant de les mettre en
terre (antiquité). Nos ancétres remarqueérent alors que ce faisant, les objets en bois ainsi traités
résistaient beaucoup mieux au phénoméne de pourriture.

Le premier défi de ’homme moderne a été de reproduire industriellement cette approche
empirique de I’amélioration des caractéristiques du bois. Il I’a fait, d’abord, sans s’intéresser a
I’aspect qualitatif du produit final, ensuite, il s’est intéressé a la qualité du matériau final.

En effet, la littérature indique que c’est a partir des années 1920 que les premicres
observations sur les effets de la chaleur sur I’humidité d’équilibre du bois liée au retrait et
gonflement commencerent (Tiemann 1920, Kollmann 1936, Stamm 1937). Et c’est en 1946
aux Etats Unis d’Amérique que fut rapporté pour la premiére fois que le traitement thermique
améliorait la stabilité dimensionnelle du bois (Stamm 1946). Ce qui donna lieu a quelque
velléité d’invention de procédé qui fut nommé « Staybwood » (Seborg 1953). Cependant, les
résultats de ces travaux eurent peu de succes, comme bon nombre de travaux de recherche
entrepris dans la filiere forét-bois a cette période ; probablement en raison de I’abondance du
bois de haute qualité d’alors...

Néanmoins, les études sur le bois traité thermiquement continuerent timidement. Elles furent
surtout portées sur la stabilit¢é dimensionnelle (Seborg 1953, Kollmann et Schneider 1963,
Kollmann 1963, Kollmann et Fengel 1965, Kollmann 1965, Nikolov et Encev 1967).

En France, c’est a partir des années 1970, avec la premiere crise pétroliere (1973), que
commencerent les études sur le traitement thermique pour des fins énergétiques (Shell). En
effet, ce matériau était considéré comme une source d’énergie situé¢e entre le charbon et le
bois de chauffage. Ce sont ces études qui ont donné naissance au procédé francais Bois
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rétifié® développé au sein de 1’Ecole Supérieure des Mines de Saint-Etienne (EMSE) en
1975. Quelques années apres la fin de la crise pétroliére (malgré la seconde crise de 1979) la
voie énergétique fut abandonnée... et les mémes chercheurs commenceérent a s’intéresser aux
effluents gazeux et liquides issus du procédé, ainsi qu’au résidu solide (Bourgois 1988,
Bourgois 1989). C’est grace a cette seconde approche que les effets comme 1’amélioration de
la stabilit¢ dimensionnelle et la résistance fongique furent mis en exergue. Néanmoins, la
stabilit¢ dimensionnelle en resta la propriété majeure.

11 faut dire que I’intérét a développer des sources d’énergie a partir du bois n’a pas seulement
existé en France a la suite des crises pétrolieres de 1970 - 1973. En effet, d’autres travaux
similaires ont €été entrepris a travers les pays industrialisés. En Hollande, au sein du
laboratoire KSLA?® de Shell Armhem, Ruyter et ses collégues mirent aussi au point les
principes du traitement thermique du bois (Ruyter 1989). La encore, comme en France,
I’approche énergétique fut abandonnée par Shell suite a la baisse des prix du pétrole.
Néanmoins, en 1994, un groupe de recherche indépendant poursuivit I’activité a8 Wageningen
a I’échelle industrielle et y développa le procédé Plato®?” (Boonstra 2006)

Au cours des années 1990, plusieurs groupes de recherche continuérent a adapter les
méthodes de traitement thermique a 1’échelle industrielle (Viitaniemi 1996 ; Weiland 1997 ;
Boonstra 1998) a travers 1’Europe et, a partir des années 2000, 1’intérét pour le bois traité
thermiquement va connaitre un rebond en Europe et partout dans le monde. Cet intérét
coincide avec le déclin de I’approvisionnement en bois naturellement durable, de la demande
croissante en matériaux €co-compatibles, de la déforestation sup-tropicale et de la
réglementation de plus en plus rigoureuse sur les produits de préservation du bois, surtout en
Europe (BPD 98/8/CE).

De¢s lors, les études, longtemps portées sur la stabilit¢ dimensionnelle, se sont orientées vers
d’autres effets liés au traitement thermique a savoir la résistance aux champignons et
bactéries, les caractéristiques mécaniques et la couleur (Kamdem 2002, Kim 1998, Mitsui
2001, Hakkou 2006).

Trés récemment c’est la question de comment améliorer la qualité du bois traité
thermiquement a I’échelle industrielle qui est constamment posée, le but étant de trouver un
ou plusieurs parametres de controle afin de certifier la qualité du bois traité. Les travaux
concernant cette problématique ont donné des résultats intéressants en proposant :

- la perte de masse comme indicateur de durabilité¢ et de stabilit¢ dimensionnelle
(Chaouch 2011) : le parametre de la perte de masse permet aujourd’hui de mieux
suivre les cycles de traitement, du moins a 1’échelle pilote, mais il est difficilement
envisageable sur site industriel ;

- la composition élémentaire ou ratio O / C comme indicateur de durabilité et de
stabilit¢ dimensionnelle : analyses simples, peu coliteuses, mais comment
¢échantillonner ?

26 Koninklijke/Shell — Laboratotium, Amsterdam (Bays-Bas).
27 Providing Lasting Advanced Timber Option
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- les résultats des travaux concluants sur la mouillabilité permettent une meilleure
définition du choix de finitions a appliquer sur le bois traité thermiquement
(Hakkou 2005) ;

- I’étude de I’évolution des énergies surfaciques sur du pin et du hétre offre la
possibilité de développer un outil de caractérisation de I’intensité du traitement
thermique par la couleur (Gérardin 2007) ;

- les propriétés mécaniques du fréne traité sous vapeur d’eau (ThermoWood®) chez
Bois Durable de Bourgogne (BDB) ont révélé que le cisaillement était la propriété
la plus négativement affectée alors que le module ¢lastique (MOE) a Ila
compression perpendiculaire au fil s’était amélioré avec le traitement (Hannouz et
al. 2015).

[.2.2 Principe de la modification du bois par la chaleur et ses effets sur les
propriétés du bois

1.2.2.1 Modifications chimiques intervenant au cours du traitement thermique

Du point de vue physico-chimique, les nouvelles propriétés du bois traité thermiquement
résultent de la dégradation sélective des 3 polymeres qui constituent la paroi cellulaire
(hémicelluloses, cellulose, lignine) sous I’effet de la chaleur couplé au temps de résidence
dans le milieu de réactions (Hakkou 2006, Nguila 2009).

Jusqu’a une température de traitement de 120 °C — 140 °C, la chaleur a pour effet d’¢éliminer
du bois toute 1’eau libre d’abord, ensuite, ’eau liée (pour des sections de bois a échelle
industrielle). Les modifications chimiques significatives des constituants du bois commencent
a partir de 180 °C. Ainsi, lors du procédé, les polymeres du bois peuvent subir les réactions
ci-dessous résumées (Figure 20). Ce qui a comme conséquence une modification totale du
volume d’une piéce de bois donnée. Cependant, cette modification est fonction de 1’essence et
de la composition chimique (Candelier 2011, Chaouch 2011).
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Figure 20 : Modifications chimiques des constituants du bois lors du traitement thermique [Source : Thermowood]

Le chemin vers la compréhension des mécanismes de la thermo-dégradation du bois
survenant au cours du traitement thermique est encore vraisemblablement long. Néanmoins,
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de nombreuses analyses ont essayé d’apporter quelques explications qui sont commentées
dans les paragraphes suivants (Kamdem 2000, Bourgois 1989, Bourgois 1988, Nuopponen
2004.

Modification des hémicelluloses

Les hémicelluloses tout comme la cellulose sont des carbohydrates, constituants pariétaux du
bois, mais elles sont les plus instables, en raison de leur structure amorphe, désordonnée et
formée de plusieurs monomeres de sucres différents qui leur conférent une plus grande
réactivité comparées a la cellulose. De plus, elles possédent des groupes acétyle et hydroxyle.
De ce fait, elles sont facilement dégradables en présence d’eau et d’acides (hydrolyse). Apres
le départ de I’eau liée, commencent les réactions de thermolyse des hémicelluloses (figure
21) par la dé-acétylation, catalysée par les groupements carboxyliques, dont les sous-produits
principalement formés d’acides seront des précurseurs des réactions successives des
polysaccharides, surtout les pentoses et les hexoses (Tjeerdsma 1998b, Shimizu 1971a,
Shimizu 1971b, Nuopponen 2004).

La dégradation des polysaccharides a son tour conduit a la formation du furfural (figure 22)
(produit des pentoses), I’hydroxyméthylfurfural (produit d’hexoses) et des aldéhydes dont le
plus important est le formaldéhyde (Nuopponen et al. 2004). Parallé¢lement a la dé-
acétylation, a lieu la déshydratation des hémicelluloses, qui conduit a une réduction des
groupes hydroxyle (Weiland 2003).

Cette dégradation d’hémicelluloses accompagnée de leur baisse considérable a été
expérimentée sur du hétre (Fagus selvatica) et sur du pin maritime (pinus pinaster) par Avat
(1993) et par Repellin (2005), ainsi que sur le peuplier (populus spp) et le pin maritime par
Joseleau (2000) et par Repellin (2005).
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Figure 21: Exemple de décomposition d’hémicelluloses par rupture de liaison f(1-4) (Nguila 2008)
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Figure 22: Chemin de formation du furfural (Nguila 2008)

La modification des hémicelluloses des feuillus différe de celle des résineux (Esteves 2008,
Nguila 2007) et permet de mieux expliquer 1’altération des propriétés mécaniques du bois
trait¢ thermiquement (Repellin 2006) et les raisons de I’amélioration de la stabilité
dimensionnelle.

Modification des lignines

Les lignines, qui servent de matrice (béton) aux cellules du bois, constituent plus de 60 % des
espaces intercellulaires et de la paroi primaire y compris la lamelle moyenne ; bref une bonne
proportion de la partie sombre de la paroi cellulaire est constituée de lignines. Bien que leur
structure chimique exacte ne soit pas encore déterminée, les composants des lignines sont
néanmoins connus depuis bientdt plusieurs décennies.

Lors du procédé de traitement thermique, les lignines subissent une modification qui a lieu
dés la température de 200 °C et se poursuit jusque 240 °C (Funaoka et al. 1990) aboutissant a
une réticulation plus marquée de leur structure (Nguila 2007, Esteves 2008, Weiland 2000,
Gao 2014), ainsi qu’une baisse de leur masse.

Les liaisons faibles de la lignine sont attaquées par le groupement C=O des aldéhydes
produits de dégradation des hémicelluloses. Ce qui conduit & la modification de la structure
des lignines ou réticulation interne et lui confére une propriété stable par rapport aux
variations de volume (Tjeerdsma et al. 1998b). A 1’aide d’un spectre NMR CP/MAS* du °C
et du *'P et d’une chromatographie d’exclusion de taille, Brosse et al. (2010) ont pu observer
que le traitement thermique affectait la lignine du hétre principalement par le clivage des
liaisons B-O-C et de recondensations (figure 23). La baisse du nombre de liaisons carbonyle
C=0 et ’augmentation des ponts éther C-O-C avec la température a été observée chez le pin
maritime. Elles ont pour conséquence de renforcer le réseau existant entre les molécules du
bois.

Cette réticulation expliquerait la résistance fongique du bois traité thermiquement vis-a-vis
des champignons de pourriture blanche (Lekounougou 2009, Yalcin 2015).

28 Nuclear Magnetic Resonance Cross-Polarization Magic Angle Spinning (Résonance Magnétique Nucléaire par
Polarisation Croisée a I’Angle Magique), souvent appliquée aux solides.
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Figure 23: Réaction de condensation de la lignine via la formation d’ion carbanium (Weiland et Guyonnet 2003)

Modification de la cellulose

Bien que constituée d’un plus grand nombre d’unités de glucose (DP?’ 5000 a 10 000), des
trois constituants (polymeéres) du bois, la cellulose est celle qui semble ne pas subir de
dégradation significative lors du traitement thermique, si ce n’est une diminution de sa partie
amorphe suivie d’une augmentation de sa partie cristalline (Avat 1993, Weiland 2000,
Sivonen et al. 2002), surtout pour des températures ne dépassant pas 200 °C (Bhuiyan et al.
2001).

En effet, la cellulose cristalline se décompose entre 300 °C et 360 °C en minimum ; en-
dessous de 300 °C il n’y a pas de modification significative (Kim et al. 2001). Cutzach et al.
(1999) ont identifié¢ les dérivés de la dégradation thermique des hexoses de la cellulose et
hémicelluses du chéne, ils se trouvent étre le 5-methylfurfural (MF) responsable de 1’odeur
d’amende grillée et le 5-hydroxymethylfurfural (HMF) responsable de 1’odeur caramel
souvent présentes sur le bois traité thermiquement, et qui, dans ce cas, proviennent de la
dégradation des hexoses des hémicelluloses.

Modification des extractibles

Les extractibles sont les constituants du bois les plus sensibles au traitement thermique, en
raison de leur trés grande instabilité (composés non structuraux du bois). Ils sont fortement
générés dés 160 °C et augmentent a 200 °C en migrant en surface comme 1’ont constaté
Nuopponen et al. (2003). Les plus volatiles sont trés vite évaporés, tandis que d’autres
subissent de fortes transformations. Ces transformation des extractibles seraient en partie
responsables de la coloration du bois traité¢ thermiquement et auraient un effet négatif sur
I’adhésion et le collage du bois traité thermiquement.

Leur extraction inhiberait en partie la formation d’acide formique et acétique, ainsi que la
production du lévoglucosane. Leur décomposition serait similaire a celle des lignines mais
avec une vitesse de dégradation supérieure aux basses températures. Les principaux produits
obtenus sont des acides carboxyliques aliphatiques mais peu de dioxyde de carbone CO; en

2 Le Degré de Polymérisation (DP) désigne la longueur d’une chaine polymere (nombre d’unités monomeres d’une
méme molécule comme dans la cellulose ou de molécules différentes constituants cette chaine). Les oligoméres ont
un degré de polymérisation compris entre 2 et quelques dizaines.
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raison de la faible teneur en oxygene des composés extractibles. Il semble que le traitement
thermique fait d’abord augmenter les extractibles du fait de la dégradation des hémicelluloses
puis, au fur et & mesure du traitement, ils vont diminuer avant que les plus volatiles d’entre
eux ne disparaissent.

Conclusion

Les chemins des réactions chimiques du bois sous 1’effet du procédé de traitement thermique
ne sont pas encore totalement compris, d’ou I’'usage abondant du conditionnel qui jalonne la
description de certaines modifications possibles des constituants du bois au cours des
traitements. Néanmoins, sur la base de la pyrolyse des hémicelluloses, de la cellulose, des
lignines et des extractibles, il apparait que le processus de décomposition thermique du bois
dépend de la composition, de la structure et la teneur de ses constituants.

1.2.2.2 Les effets du traitement thermique sur les propriétés physiques du bois

Perte de masse

Apres le traitement thermique, la masse du bois se trouve diminuée. Il est désormais admis
que cette perte de masse est largement due a la dégradation des hémicelluloses pour les
raisons citées plus haut.

La perte de masse est le résultat de la dégradation chimique des polymeéres du bois suivie de
leur volatilisation (Candelier 2011). Une perte de masse d’environ 12 % permet d’obtenir une
durabilité fongique comparable a celle obtenue par imprégnation du bois aux produits
chimiques (Chaouch 2011).

Durabilité

Une conséquence directe de la modification thermique des bois est une amélioration de leur
durabilité biologique bien que les résultats soient liés aux procédés, aux types de bois et a
I’intensité du traitement (Chaouch et al. 2011, Kamdem et al. 2002, Dirol and Guyonnet
1993, Kim et al. 1998, Mazella et al. 2003, Troya and Navarrette 1994, Tjeerdsma 2000,
Sailer et al. 2000). La figure 24 présente le lien entre le traitement thermique et la durabilité
des bois traités thermiquement en corrélant la perte de masse (WL) due a la dégradation du
bois par un champignon de pourriture brune et la perte de masse (ML) due a la chaleur et la
durée du traitement thermique.

Concernant les insectes, les tests de résistance du bois traité¢ thermiquement a ce jour ont
donné des résultats discordants, rendant difficile toute conclusion en faveur des avantages
offerts par le traitement thermique contre les termites ou ténébreux marins (Militz 2002,
Nunes et al. 2004, Westin et al. 2006).

En revanche, un traitement thermique couplé au traitement chimique au bore a montré des
résultats plutot intéressants contre les termines (Salman et al. 2015).
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Figure 24 : Corrélation entre la perte de masse due aux réactions de thermo-dégradation (ML) et celle (WL) causée par un
champignon de pourriture brune, Poria placenta [Chaouch 2011]

Stabilité dimensionnelle

Une conséquence directe de la perte de masse est un retrait volumique bu bois ainsi qu’une
perte de densité. Par le procédé de rétification® il est possible de réduire le gonflement
volumique du bois naturel a 30 % - 50 % (Chanrion 2002). Apres le traitement thermique, le
bois acquiert une meilleure stabilit¢ dimensionnelle. Ce qui signifie que son ¢tat
hygroscopique est profondément modifi¢ (Mouras 2002). Giebeler (1983) a constaté une
baisse du gonflement total entre 50 % et 80 % sur du hétre, du bouleau, du peuplier et du
sapin traités entre 180° C et 200° C dans une atmospheére dépourvue d’oxygeéne. Militz (2002)
a pu observer que la stabilit¢ dimensionnelle variait avec I’essence et le plan de coupe. Il a
noté que ’ASE (Anti Swelling Efficiency)® radial du hétre, du pin sylvestre et du pin de
Monterey était respectivement de 10 %, 33 % et 35 % alors qu’en tangentiel il était
respectivement de 13 %, 41 %, 50 %. La figure 25 présente quelques valeurs de stabilité
dimensionnelle de quelques essences traitées par rétification® suivant la norme FN B 51-006.
Les essais ont été conduits dans un four par convection forcée, chauffé par des résistances
¢lectriques jusqu’a 300 °C, le bois étant progressivement chauffé jusqu’a pyrolyse suivie d’un
refroidissement rapide (https://www.emse.fr).

30 IEfficacité anti-gonflement (ASE) d’un bois désigne I’efficacité d’un traitement qui lui a été appliqué pat rapport a
la stabilité dimensionnelle. Plus cette valeur est élevée, meilleure est la stabilité dimensionnelle.
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Figure25 : Stabilité¢ dimensionnelle de quelques essences obtenue par rétification® [Guyonnet]

Changement de couleur

Le bois change de couleur apres le traitement thermique, passant de clair a brun, voire foncé.
Cette modification de couleur peut étre due a la formation de nouveaux produits de la
dégradation des hémicelluloses (Sehlstedt-Persson 2003, Sundqvist 2004) et des extractibles
(McDonald et al. 1997) survenue au cours du traitement: les extractibles colorés se
transforment en d’autres pigments, et les goudrons issus de la dégradation des polymeres se
déposent entre les cavités. L’oxydation des quinones des extractibles contribue par exemple a
modifier la couleur du bois (Mitsui 2001, Bekhta et Niemz 2003). L’amplitude de ces
modifications peut étre influencée par 1’atmosphére de traitement (vapeur, huile, vide, azote),
teneur en eau initiale du bois, type d’équipement (systéme ouvert ou fermé) (Hill 2006, Yildiz
et al. 2006) et la composition chimique du bois (Sundqvist 2004, Sundqvist 2006, Ahajji
2009).

Esteves et al. (2008) ont analysé la couleur du pin maritime (Pinus pinaster) et de
I’eucalyptus (Eucalyptus globulus) traités par air chaud (170 °C — 200 °C) et par vapeur d’eau
(190 °C — 210 °C). IIs ont relevé une variation de couleur de 50 % pour une valeur de perte de
masse de seulement 4 % sur le bois traité par air chaud. Cette baisse de couleur était tres
corrélée a une diminution du taux de glucose, d’hémicelluloses et de lignine. Par ailleurs, ils
ont noté que les composantes rouge (a*) et jaune (b*) du systtme CIELAB®' utilisé se
dégradaient beaucoup plus avec le traitement, et la section transversale des deux essences était
moins sensible au traitement. En outre, Patzelt et al. (2003) ont noté que la modification de
couleur due a un traitement thermique effectu¢ sous haute température mais a temps reduit
n’était pas différente de celle causée par un traitement thermique a basse température sur une
durée plus longue. Ce qui corrobore les observations de Bekhta et Niemz (2003) sur le fait
qu’une bonne partie du brunissement du bois trait¢ a 200 °C a lieu dans les 4 premicres
heures.

31 o g o

CIELAB ou CIE L*a*b* est un espace colorimétrique pour les couleurs de surface défini par la Commission
Internationale de I’Eclairage (CIE) en 1976, qui permet de mesurer les écarts entre les couleurs percues par la
perception humaine des rayonnements lumineux.
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La couleur contribue indubitablement a donner de la valeur ajoutée au matériau (Militz 2002)
rendant ainsi compétitives les essences de peu de valeur esthétique.

1.2.2.3 Les effets du traitement thermique sur les propriétés mécaniques du bois

Le bois traité thermiquement est ramolli au niveau de la lamelle mitoyenne de la paroi
cellulaire. C’est une conséquence de la modification de la lignine dont I’atteinte et le
dépassement de la température de transition vitreuse (70 °C) engendrent une rupture des
tensions internes formées lors de la croissance de I’arbre. Ce phénoméne a pour conséquence
une diminution de la résistance mécanique des parois cellulaires et donc du matériau, le bois
devenant plus fragile ; le MOR est affaibli (Duchez 2001). La figure 26 montre les pertes du
module de rupture enregistrées sur différentes essences de bois traitées par le procédé de
rétification®, selon la norme NF B 51-008.

120 50%
B Maturel W Retifie — % Pertes

100
= 40%
%
§u. a0
5 ro30%
"o 27 |
5 &0
o
; 20%
o 40
g 15%
o
= 0 10% i 10%

BE;
0+ t t t - t [M 0%
W. Red Teck Sapin Fin Epicaa Fin Peuplier  Hétre

Cadar Syhvesire Waritimae

Figure 26: Pertes du module de rupture statique 4 points causées par rétification® [Guyonnet]

1.2.3 Quelques technologies de traitement thermique du bois

Les diverses technologies de traitement thermique du bois ont pour point commun la
recherche des propriétés améliorées du bois a travers la chaleur en présence d’une atmosphere
neutre. Cependant, elles différent principalement les unes des autres par les paramétres
suivants :

» Je systeme d’appauvrissement de I’air en oxygene, gaz de réaction ou gaz vecteur
et gaz de protection du systéme réacteur (vapeur d’eau, dépression, azote, huile
chauffante)

» la température maximale de traitement,

= ]a durée totale du traitement,

= la vitesse de montée en température (°C.min™"),

= la présence ou non d’étape de séchage avant le traitement (Militz 2002).

Parmi les technologies existantes, on cite:
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Le procédé Bois Retifie® (New Option Wood SA, France)

Le procédé de Bois Rétifié® (figure 27) est une invention de I’Ecole Nationale Supérieure
des Mines de Saint-Etienne dont les brevets, les licences et la marque "Le Bois Rétifi¢® sont
détenus par la société New Option Wood. La construction des fours quant a elle est assurée
par le constructeur stéphanois "Fours & Brlileurs Rey" qui a sorti le premier four industriel de
2m’ en 1997,

Appelée rétification® (combinaison de réticulation et torréfaction), cette technologie travaille
dans une atmospheére sous azote (en-dessous de 2 % de O,). Le procédé commence avec du
bois sec (environ 12 % de teneur en eau) et se décompose en trois étapes :

1. séchage entre 20 °C et 120 °C
2. relaxation du bois entre 150 °C et 200 °C

3. dégradation des hémicelluloses et modification de la structure des lignines entre 200
°C et 240 °C (Militz 2002).

Figure 27 : Four Bois rétifié® (http://www.thermotreatedwood.com, Rétiwood)

Le procédé Perdure® (BCI, France — PCI industrie Inc., Canada)

Le procédé Perdure® fait partie du systéme ouvert car travaillant en pression atmosphérique ;
et utilise principalement I’azote comme gaz de protection. C’est une invention de la société
francaise BCI en 1995, dont le brevet a été racheté par la société canadienne PCI Industries
Inc en 2000, qui détient aujourd’hui tous les droits mondiaux de cette technologie.

Le procédé utilise des gaz chauds comme vecteur de chaleur, et débute par une étape de
préchauffage du bois frais autour de 100 °C. Ensuite, le bois est maintenu au séchage jusqu’a
¢limination compléte de I’eau, avant de procéder au traitement proprement dit qui se déroule
entre 200 °C et 230 °C en fonction des caractéristiques finales visées et de I’essence de bois.
C’est pendant le traitement qu’une modification macromoléculaire du bois a lieu,
accompagnée de 1’évacuation de la vapeur résiduelle et des gaz brilés (www.perdure.com). A
la fin de cette étape vient I’étape de refroidissement qui se fait par injection de vapeur d’eau
dans I’enceinte de traitement. La durée du traitement oscille entre 12 et 18 heures en fonction
de ’essence, des sections, de la teneur en eau du départ et du volume total de la charge. La
figure 28 présente un modele de four Perdure®.


http://www.thermotreatedwood.com/
http://www.perdure.com/
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Figure 28: Four Perdure® 12 m® [PCI Industries Inc.]

Le procédé PLATO® (Plato International BV, Hollande)

Ce procédé est classé dans le groupe du systéme hybride car utilisant la vapeur d’eau
surchauffée comme énergie de séchage et gaz de protection dans un premier temps et 1’azote
comme gaz de protection dans un second temps. Il se décompose en quatre étapes :

1. une hydro-thermolyse, dans laquelle le bois est chauffé¢ a 150 °C dans une
atmosphere saturée de vapeur d’eau (Boonstra 1998). Dans cette phase seule la cellulose reste
entiere. Les hémicelluloses vont se transformer en aldéhydes et acides organiques, et la
lignine sera activée pour des réactions successives ;

2. une phase de séchage qui s’effectue dans des séchoirs a bois industriels
conventionnels (séchoirs a condensation);

3. une phase de polymérisation, ou le bois est a nouveau chauffé a 170 °C — 190 °C
mais dans un environnement contenant soit de la vapeur d’eau atmosphérique soit sec
contenant plutdt de 1’azote. Ici ont lieu les réactions de polycondensation et de réticulation
entre les aldéhydes formées de la dégradation des hémicelluloses et les lignines activées, pour
former les molécules apolaires hydrofuges, conduisant a la réticulation de la lignine;

4 une phase de conditionnement ou le bois est finalement séché dans des séchoirs a
bois industriels conventionnels jusqu’a la teneur en eau d’utilisation (Joris Van
Acker & Marc Stevens) dans Qu’est-ce que le traitement thermique
(www.bois.be).

Le procédé THERMOWOOD® (VTT, Finlande) (Viitaniemi et al. 1997)

Ce procédé (figure 29) utilise la vapeur d’eau comme vecteur thermique et pour « inerter »
I’atmosphere et se déroule en trois étapes:

1. Le bois est rapidement chauffé a 100 °C par vapeur d’eau, cela permet d’éviter la
fissuration du matériau et de mieux agir sur ses modifications physiques. Ce chauffage est
poursuivi jusque 130 °C;


http://www.bois.be/
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2. Ensuite, le traitement se poursuit entre 185 °C et 230 °C pendant 2 a 3 heures
(Militz 2002) ou entre 130 °C et 240 °C pendant 0,5 a 4 heures (Syrjanen 2000);

3. La température est ensuite abaissée sous pulvérisation jusque 80 °C — 90 °C (Militz
2002).

Ce procédé a connu du succes en Europe, avec pres de 90 % du bois traité thermiquement en
Europe en 2007 (Boonstra 1998).

Figure 29 : Mod¢les de Fours ThermoWood (Tekmaheat Oy)

Le procédeé sous vide (WDE MASPELL, Termo Vuoto, Italie)

C’est un procédé développé par le fabricant d’autoclave WDE Maspell (Italie). Ici,
I’¢lectricité ou I’huile sont utilisées comme source de chaleur dans une atmosphére sans
oxygene en dépression entre 150 et 200 mbar. La température de traitement va de 110 a
230°C. Durée: non fournie. Capacité de 5 a 25 m3. Dans ce procédé le type de transfert peut
étre soit par conduction soit par convection. Dans le premier cas le bois est directement en
contact des plaques chauffées soit électriquement soit a de 1’huile. Dans le second cas le bois
est chauffé grace a des ventilateurs a haut rendement qui diffusent la chaleur provenant de la
paroi interne en acier du four, I’huile chauffante se trouvant entre les deux parois externe et
interne en acier (figure 30). Le vide permet de réduire la température d’ébullition de 1’eau
dans le bois, ainsi que le temps de I’ensemble du traitement. Il permet également un meilleur
traitement grace a une vitesse de dégradation plus modérée qu’il peut assurer par I’évacuation
continue des composés volatiles provenant du bois et qui contribueraient a accélérer le
processus de thermo-dégradation des polysaccharides du bois (Allegretti et al. 2012). Quant
aux plaques métalliques situées entre les planches de bois, elles serviraient & maintenir ces
dernieres droites et redresser celles initialement déformées.

Figure 30 : Four WDE Maspell (http://www.wde-maspell.it)


http://www.wde-maspell.it/
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Le procédé allemand OHT Menz Holz: Oil Heat Treatement

Dans ce procédé le traitement a lieu dans un autoclave (figure 30) et dans un bain d’huile
végétale chauffante (vecteur thermique et systeme « d’inertage »).

Pour obtenir un meilleur compromis entre la durabilité du bois et la consommation d’huile, le
procédé se déroule a 220 °C et il est nécessaire de maintenir cette température pendant 2 a 4
heures pour permettre que le coeur des pieces soit aussi bien traité que la surface. A la fin du
traitement 1’huile est évacuée vers le bac de stockage.

Figure 31 : Four Menz Holz (http://www.thermotreatedwd.com)

S’il présente 1’avantage de permettre un transfert de chaleur plus rapide et homogene ce
procédé a aussi un inconvénient lié¢ a la présence de 1’huile dans le bois et la dégradation
ultérieure des propriétés de cette huile retenue dans le bois (Militz 2002).


http://www.thermotreatedwood.com/
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Chapitre IT - MATERIELS ET METHODES

I1.1 Matériel végétal
I1.1.1 Etude a I’échelle de planches

Protocole expérimental

Pour mener a bien cette étude, un protocole expérimental a été défini. Le lecteur ne devrait
cependant pas s’étonner que cette partie sur le matériel et méthodes soit présentée ici alors
qu’elle existe déja dans les publications qui forment I’ensemble du chapitre suivant sur les
résultats et discussions. En effet, c’est pour aider le lecteur dans la compréhension de
I’ensemble du manuscrit que nous avons tenu a rapporter ici quelques détails concernant
I’échantillonnage tel que réellement effectu¢ sur le terrain, détails qui ne figurent pas
nécessairement dans les publications.

Le diagramme suivant présente les étapes suivies lors de I’échantillonnage des planches du
chéne et du sapin.

Planche chéne Planche sapin
Rayon Billon
N 2
Usinage Sciage
N2 2
Planches Planches
N 2
Analyse au scanner a rayons X Séchage
N N
Traitement thermique Rabotage, dimensionnement
N N
Analyse au scanner a rayons X Analyse au scanner a rayons X
N
Traitement Thermique
2

Analyse au scanner a rayons X

I1.1.1.1 Echantillonnage du chéne sessile

L’étude macroscopique du chéne sessile a été réalisée sur des planches de 250mm(L) x
110mm(R) x 25mm(T) (Longitudinale, Radiale et Tangentielle), lesquelles ont été prélevées
sur les arbres dont les caractéristiques sont présentées dans le tableau 2.
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Tableau 2: Variabilité interarbre de 5 chénes sessiles (Quercus petraea Liebl.) *Compte-rendu d’essai :
Variabilité géographique de la teneur en extractibles des chénes rouvres francais. G. Snakkers, J. Chaumet.

Arbre Région Structure Fertilité du Hauteur Age Largeur Densité
sol base du (année) moyenne  (kg/m?)
houppier de cerne a
(m) 1 m 30
(mm)
2385 Alsace Taillis Moyenne 16,1 181 1,81 694
2388 Alsace Futaie Moyenne 20,3 143 1,84 750
2492 Orne et Taillis Bonne 9,1 102 2,82 697
2487 Loir et Taillis Bonne 10,8 149 2,25 663
2390 Alsace Futaie Mauvaise 23,5 171 2,19 690

L’objectif était de travailler sur des arbres de provenances différentes présentant une grande
variabilité de masse volumique liée a leur passé sylvicole (Guilley et al. 2004b). L’idée était
d’obtenir deux planches dans le duramen de chaque arbre dans la direction radiale de manicre
a disposer de deux niveaux de masse volumique différents (variabilité intra-arbre).

Dans cette premicre partie d’étude, cinq rayons (plateaux courts), débités au paravant par
I’INRA Champenoux comme illustrés sur la partie supérieure du schéma de la figue 32, ont
été transformés en planches suivant la découpe illustrée sur la méme figure dans la partie
inférieure. Pour chaque rayon, deux planches sont ainsi prélevées:

- une dans la partie interne du duramen, ¢’est-a-dire vers le cceur, dénommée «C»
- une dans la parite externe du duramen, c’est-a-dire vers 1’écorce, dénommée «E»
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Figure 32: Préparation des planches de chéne sessile a la caractérisation avant le traitement thermique
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La figure 32 présente les rayons tel que obtenus dans la partie supérieure du schéma de la
figure 33 et stockés dans les locaux de I'INRA Champenoux avant le début de notre
¢chanitllonnage des planches, I’abattage des cinq arbres ayant été réalisé entre juin 1993 et

septembre 1994.

Figure 33: Rayons de chéne sessile stockés dans les locaux de 'INRA Champenoux
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I1.1.1.2 Echantillonnage du sapin pectiné

Dans cette étude, quatre arbres de sapin pectiné provenant de deux parcelles expérimentales
de PONF>? situées dans la forét Domaniale de Mont-Sainte-Marie (Doubs) ont été utilisés.
L’expérience concernait le dépressage précoce dans une forét de régénération naturelle mixte
(sapin-épicéa-hétre), et avait débuté en hiver 1990-1991. Le but était de comparer des
sylvicultures distinctes parmi lesquelles, un peuplement «témoin» en absence totale
d’éclaircie, seul un dégagement, dont la hauteur initiale Hy était de 9 m ; un peuplement dit
« dynamique » avec dégagement-dépressage trés dynamique : des la hauteur initiale Hy de 7,9
m, enlévement de 5 tiges sur 6, objectif 900 tiges / hectare (espacement moyen de 3,5 m),
deuxiéme intervention a Hy = 16 m, objectif 600 tiges / hectare, puis suivi de la norme N 150
(150 tiges / hectare a Hy = 35 m).

Les conditions du site sont les suivantes :

- région : Haut Jura (312)

- altitude : 940 m

- pente: 17 % a43 %

- station : hétraie-sapiniére a fétuque

- pluviométrie : 1508 mm / an

- température moyenne : 7,0 °C

- nombre de jours de précipitation : 151 j
- nombre de jours de gele : 154 j

Les quatre arbres sont répartis de la maniere suivante (figure 34) :

- 2 arbres provenant de la sylviculture t¢émoin
- 2 arbres provenant de la sylviculture forte ou dynamique

odalité F orte

Mo dalité Tém oin

;

Figure 34 : Schéma représentatif des deux modalités de sylviculture expérimentale du sapin pectiné de la forét domaniale de
Mont-Sainte Marie

*2 Office National des Foréts
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Prélévement des planches

Les arbres décrits au paragraphe I1.1.1.2 ont été donc abattus puis trongonnés en vue d’obtenir
d’un co6té les billons destinés a 1’é¢tude au niveau de la planche et de 1’autre les rondelles
destinées a I’é¢tude au niveau du cerne (figure 35). Ainsi, les billons ont été sciés et, les
planches obtenues, ont été séchées dans un séchoir artificiel 2 "ENSTIB? entre 9 % et 10 %
de teneur en eau. Programme de séchage suivant a été appliqué : 65 °C pour -85% de perte
d’eau, puis 70 °C pour -80% de perte d’eau et 70 °C pour -65%.

Une fois le séchage terminé, les planches ont été rabotées et mises a dimensions.

Rondelle

Billon 50 em

Rondelle

Billon 50 cm

Rondelle/ ™ [-----5 > S $3 cm

Figure 35 : Schéma décrivant le trongonnage tel que réalisé sur les 4 arbres de sapin pectiné

II.1.1.3 Caractérisation des planches a 1’aide du scanner a rayons X

Une analyse tomographique est ensuite réalisée sur les planches obtenues comme ci-dessus a
I’aide d’un scanner a rayons X (figure 36) afin d’en déterminer les caractéristiques, a savoir
leur densité anhydre tel que définie dans le paragraphe 1.1.2.1.

La tomographie, qui signifie représentation en coupes (due grec tomé, coupe, et graphé,
écriture, c’est-a-dire représentation), est une technique d’imagerie qui consiste a reconstituer
le volume d’un objet a partir d’une série de mesures effectuées par tranches depuis 1’extérieur
de cet objet. Ces mesures peuvent étre effectuées a la surface méme de I’objet ou a distance.
Le résultat est une reconstruction de certaines propriétés de I’intérieur de I’objet, selon les
informations que fournissent les types de capteurs utilisés (capture d’une particule, pression
acoustique, atténuation d’un faisceau lumineux, différence de vitesse ou de polarisation
d’ondes sismiques...).

Parmi les principales techniques existantes on a la tomographie axiale calculée aux rayons X
(scanner ou CT pour Computed tomography) dont dispose le laboratoire LERFoB. C’est une
technique d’imagerie médicale qui consiste a mesurer I’absorption des rayons X par les tissus
puis par traitement informatique, les données sont numérisées, et enfin, I’on peut reconstruire

* Ficole Nationale Supérieure des Technologies et Industries du Bois, Epinal



53

des images 2D ou 3D des structures anatomiques. L’acquisition des données s’effectue en
soumettant I’objet au balayage d’un faisceau de rayons X.

Cette technique s’appuie sur la propriété de la matiére a atténuer les rayonnements X en les
absorbant en fonction de la composition atomique, c’est-a-dire en fonction de la masse
atomique des atomes qui composent la matiére. Le principe consiste a émettre un faisceau X
d’intensité I, sur le bois. Celui-ci, par diverses interactions, n’en transmet qu’une partie L.
L’atténuation est alors définie par le rapport I/Io. Ce qui permet de déterminer la densité du
bois.

On appelle rayon X une forme de rayonnement électromagnétique a haute fréquence dont
la longueur d'onde est comprise entre 0,01 nanométre et 10 nanométres et contenant des
photons chargés d’énergie. Le nom X a ¢été choisi en référence a 1’inconnue en
mathématiques X par 1’ingénieur Allemand Wilhelm Rontgen qui le découvrit en 1895.
Plusieurs fagons existent pour produire des rayons X. Dans le cas du scanner a rayons X
de I'INRA Champenoux, c’est une source radioactive qui est utilisée. Le principe est basé
sur la désintégration de certains isotopes qui peut produire des rayons X.

Les ¢léments du scanner sont:
1 un systeme de mesure contenant :

- un tube émetteur de rayons X, qui permet de diriger les rayons X selon un «axe
de détectiony,

- un ensemble d'acquisition de mesures dont les détecteurs recueillent les rayons
X résiduels apres la traversée de 1'échantillon,

2 un systéme de reconstruction de 1'image : les signaux é€lectriques sont convertis
en nombres binaires, eux-mémes transformés en différents niveaux de gris
traduisant le degré d'atténuation des rayons X,

3 une console de visualisation de I'image.

Detectors
Figure 36: Le scanner du LERFoB (General Electric BrightSpeed Excel4 2007)

Attributs :

- Scanner médical RX dédié au bois

- Obtention d’une série d’images 2D


https://fr.wikipedia.org/wiki/Wilhelm_R%C3%B6ntgen
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- Images en 512*512 pixels

- Résolution en x-y : 0,2 a 1 mm par pixel

- Résolutionen z: 0,62 a 10 mm

- Visualisations 3D a partir des coupes

- Etude de la structure interne du bois (densit¢, humidité, nceuds, croissance...)
- Me¢éthode non destructive pour les planches de bois

- Outil utilisable pour d’autres matériaux (ex. sol, coquilles de moule)

Caractéristiques techniques :

- Générateur de rayons X : 80 a 140 kV jusqu’a environ 440 mA
- Ensemble de 16 détecteurs linéaires de 1,25 mm de largeur
- 4 canaux simultanés = 4 coupes par rotation

- Vitesse de rotation de 0,5 a 10 sec
- Vitesse d’avancement : quelques m/min

- Modes axial et latéral : Utilisation en mode axial et utilisation en mode hélical

Apres analyse au scanner, les densités anhydres sont obtenues ; les planches peuvent alors étre
traitées thermiquement.

II.1.1.4 Traitement thermique au four sous vide

Description du dispositif pilote du LERMaB

Le LERMaB dispose d’un four pilote semi-industriel du type macro-thermobalance qui
permet de réaliser le traitement thermique par conduction.

C’est un dispositif en forme d’autoclave (figure 37) en inox, isolé thermique (laine de roche
recouverte de feuillard d’aluminium), pouvant supporter une dépression 200 hP, d’une
capacité de 0,25 m’. Le dispositif interne comporte trois plaques métalliques chauffantes et
serpentées par des résistances électriques qui assurent leur régulation. Lors du traitement
thermique, deux planches sont introduites entre les trois plaques. Ainsi, chacune des planches
est en contacte direct avec deux plaques (figure 38). Ce qui permet d’assurer une
homogénéité thermique au niveau des surfaces avant I’évolution vers ’intérieur de la planche.

L’ensemble ainsi formé se trouve suspendu a une balance, qui elle est fixée sur un chassis
métallique posé sur quatre pieds. Pendant le traitement, les températures sont
automatiquement acquises a 1’aide des thermocouples situés en bout et au cceur des plaques et
des planches (50 mm de profondeur).

Les deux ouvertures situées aux extrémités du four permettent le chargement et le
déchargement du bois ainsi que I’insertion des thermocouples.
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- b s |
Figure 37 : Dispositif du four pilote macro-thermobalance [LERMaB]

Grace au dispositif d’entrée et de sortie d’azote ainsi que le systéme du vide présents, il est
possible de traiter le bois soit sous azote soit sous vide. Dans le cadre de mes travaux, c’est
une pression relative de 200 hP qui a été utilisée. Ralentir les réactions thermochimiques pour
un meilleur contrdle du cycle de traitement thermique, tel est le role de I’atmosphére inerte.

Cables conducteurs

Plaques Plaques
métalliue teflon
chauffantes

Figure 38: Dispositif opératoire du principe de traitement thermique par conduction [LERMaB]

Acquisition des données

En termes de dimensions, le pilote permet de réaliser des traitements de bois dans des
conditions qui soient le plus proches possible de celles industrielles. Ainsi, les pieces de bois
traitées étaient en moyenne de 1’ordre de 250 mm (L) x 110 mm (R) x 25 mm (T) pour le
chéne et 400 mm (L) x 110 mm (R) x 20 mm (T) pour le sapin.

Ce pilote permet en outre de répondre a des objectifs tels que :

- traiter le bois par conduction sous vide

- enregistrer la perte de masse durant toutes les phases du traitement (figure 39)

- enregistrer les températures des plaques métalliques ainsi que celles en surface et a
cceur des planches

- programmer les étapes du traitement ainsi que les montées en température (°C /
min) et les durées (min)

Toutes les programmations du pilote sont possibles via un PC grace a une interface Homme /
Machine au travers du logiciel SIMATIC WinCC V 7.0 flexible Runtime (Siemens,
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Germany). Ainsi, un automate assure la gestion du « pilote instrumenté » en échangeant avec

le PC.

Conduite du traitement thermique

Il est désormais admis qu’un traitement thermique du bois conduisant a une perte de sa masse
anhydre d’environ 12 % est un optimum pour lui conférer une meilleure durabilité et une
meilleure stabilit¢ dimensionnelle. Un examen du retour d’expériences du laboratoire était
nécessaire afin de définir un programme de traitement du chéne permettant d’atteindre les 12
% de perte de masse sans défauts de fentes et gauchissement. Ainsi, le programme de
traitement qui a été défini pour le chéne sessile prévoyait :

Pour le

une ¢étape de séchage a 103 °C pendant 180 mn pour la stabilisation de la masse
(de la température ambiante, une montée en température de 0,30 °C.mn”" jusqu’a
103 °C, puis le four est maintenu a cette température pendant 180 mn)

une étape d’isotherme de stabilisation thermique a 170 °C pendant 180 mn pour
homogénéiser la température au sein de la planche (de 103 °C, montée en
température de 0,30 °C.mn™' jusqu’a 170 °C et maintien pendant 180 mn)

une ¢tape d’isotherme de traitement a 220 °C pendant 2 heures (de 170 °C montée
en température de 0,30 °C mn™' jusqu’a 220 °C et maintien pendant 120 mn) pour
permettre aux réactions de thermo dégradation de se réaliser

une ¢étape de refroidissement

sapin pectiné plusieurs essais ont ¢été réalisés afin d’aboutir & un programme

permettant d’obtenir une perte de masse autour de 12 % sans défaut de traitement. Ce
programme comportait trois phases (figure 39) :

aprés un séchage a I’étuve a 103 °C, les planches sont pesées, mesurées, puis
introduites dans le four ou une phase de séchage a ét¢ programmeée a 103 °C. Une
montée de 0,25 °C.min” permet d’atteindre cette température, puis le bois passe
directement a

une deuxiéme rampe de montée en température de 0,25 °C.min” jusqu’au
deuxiéme palier dit de stabilisation thermique a 229 °C, le temps de résidence a ce
palier est de 160 min

ensuite, une troisieme et derniére montée en température est entamée a 0,01
°C.min"' pour atteindre le palier de traitement final de 230 °C pour lequel le bois
séjournera encore 160 min avant d’entamer la phase de refroidissement.
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°C
230 Thermodégradation
229 Stabilisation thermi 0,01°C.mn™
103 Séchage ,25°C.mn~"
0,25°C.mn™"

Temps (mn)

Figure 39 : Etapes de traitement thermique permettant d’atteindre 12 % de perte de masse sur du sapin pectiné

Le traitement des essences est considéré réalisé lorsque les thermocouples (bois et plaques)
affichent 50 °C — 40 °C. Le four est alors ouvert et les planches sont pesées puis mises de
nouveau a I’étuve a 103 °C afin d’équilibrer leur masse a 103 °C. Elles sont ensuite pesées
pour obtenir la masse nécessaire au calcul de la perte de masse finale comme suit :

Mass Loss (%) = (mo —m;) / m,

- Mass Loss est la perte de masse en anglais,
- my est la masse anhydre du bois
- m; est la masse du bois traité et rééquilibré a 103 °C a I’étuve.

Le traitement thermique du sapin s’est déroulé en deux étapes.

D’abord un premier essai a été effectué sur des échantillons de planches exemptes de nceud
apres découpe (figure 40). En effet, la présence de nceuds ou de quelques singularités du bois
pourrait influencer les réactions chimiques des parties du bois normal (bois sans singularité)
de la planche étudiée. Le but était de mesurer I’effet du seul facteur constitué du type de
croissance due a la sylviculture sur la cinétique de modification thermique des planches. Ainsi
I’utilisation des planches témoin et de modalité forte sans défaut était plus intéressante.

Ensuite, aprés examen des résultats de cette premiere expérience, nous avons décidé de
poursuivre le traitement de toutes les planches du sapin témoin et de modalité forte, cette fois
sans ¢liminer au préalable les nceuds.

— | 1l

= Tonlk 1
hes de sapin pectiné avec les lignes de découpes des nceuds a gauche et les cernes de

Figure 40 : Photos montrant des planc
croissance rapide a droite
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I1.1.2 Etude a I’échelle du cerne

Protocole expérimental

Comme pour I’obtention des planches a 1’échelle « macroscopique », un protocole a été¢ défini
afin de prélever les échantillons devant servir aux analyses a 1’échelle « microscopique ». Le
diagramme suivant présente les étapes suivies lors de 1’échantillonnage des ¢léments du cerne
du chéne et du sapin.

Cerne chéne Cerne sapin
Rayon Rondelle
N2 N
Obtention des barrettes Séchage
2 g
Barrettes Obtention des barrettes
N N
Analyse microdensitometrique Barettes
N2 N
Prélevement du BI et BF Analyse microdensitométrique
N2 N
Broyage, tamisage Prélevement du BI et BF
N2
Analyse Thermogravimeétrique Broyage, tamisige? Analyse chimique
N

Analyse Thermogravimetrique

I1.1.2.1 Echantillonnage des cernes du chéne et ceux du sapin pour analyses thermique et
chimique

L’¢tude a I’échelle du cerne passe d’abord par la caractérisation des cernes a étudier (densité,
largeur, age). Pour ce faire, une analyse densitométrique a été réalisée grace a un micro-
densitomeétre disponible a I'INRA champenoux. Le principe de la micro-densitométrie est
basé sur I’absorption du rayonnement X par le matériau. Cette méthode a été mise au point
par Hubert Polge en 1966.

On considére que I’image obtenue sur le film est fonction de deux parametres, d’une part de
I’épaisseur traversée, et d’autre part de la densité du matériau.

Pour s’affranchir du paramétre « épaisseur », on découpe les échantillons avec un train de
scies fraise jumelées de maniere a obtenir deux faces rigoureusement paralleles. L’image ainsi
obtenue sur le plan film est en relation directe avec la densité.

Préparation des barrettes pour la densitométrie

Les cernes du chéne ont été obtenus a partir de deux rayons, tels que définis dans les
paragraphes précédents, provenant de deux arbres dont les caractéristiques sont présentées
dans le tableau 3.
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Tableau 3. Variabilité interarbre de 2 chénes sessiles (Quercus petraea Liebl.) *Compte-rendu d’essai :
Variabilité géographique de la teneur en extractibles des chénes rouvres francais. G. Snakkers, J. Chaumet

Arbre Région Structure Fertilité du Hauteur Age Largeur Densité
sol base du (année) moyenne  (kg/m?)
houppier de cerne a
(m) 1 m 30
(mm)
2547 Lorraine Taillis Moyenne 11,4 147 3,12 658
2390 Alsace Futaie Mauvaise 23,5 171 2,19 690

Les rayons sont d’abord préparés comme sur la figure 41 avant d’étre scié¢s a I’aide d’une scie
a ruban afin d’obtenir des barreaux aux dimensions et formes recherchées pour leur passage a
la fraiseuse (figure 43).

Lignes délimitant

un batreau

Figure 41: Photo montrant la préparation des barreaux a partir des rayons du chéne sessile

Quant au sapin les cernes ont été prélevés a partir des rondelles obtenues des arbres décrits
dans le §I1.1.1.2. Ces rondelles sont d’abord transformées en barreaux en vue de leur passage
a la fraise comme dans le cas du chéne.

Découpe a la fraise

Le but est d’obtenir des plaquettes (barrettes) de 2 mm d’épaisseur rigoureusement constante
(+ ou - 1 centiéme de mm) et d’orientation correcte dans le plan orthotropique en vue de leur
exposition aux rayons X. Ce type de découpe s’effectuant en 2 phases (figure 42):

Phase 1 :

Découpe d’un barreau a partir d’une rondelle, prendre soin d’orienter autant que faire ce peut
le barreau dans sa direction longitudinale/tangentielle. Dimensions du barreau : 35 mm de
longueur dans le sens du fil du bois, 35 mm d’épaisseur dans le sens tangent aux cernes de
croissance, sa largeur dans le sens radial du tronc dépendant du diamétre de I’arbre

Phase 2 :

Découpe de la barrette de 2 mm de long dans le sens du fil a I’aide de 2 scies fraise jumelées.
Une barrette est prélevée dans chacun des deux arbres et des deux barreaux.
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Figure 42 : Schémas de découpe des barrettes a partir d’une rondelle phase 1 a gauche, phase 2 a droite

Radial

Figure 44 : Photos de barrettes du chéne (droite) et du sapin (gauche)

Exposition de I’échantillon (barrette) aux rayons X

L’image densitométrique est obtenue a 1’aide d’un microtomographe a rayons X. Une fois
développé, le film (figure 45) est numéris€ avec un scanner conventionnel a une définition de
1000 dpi, le traitement de I’image obtenue est effectué a 1’aide de logiciel spécifique
développé a I’ERQB (Equipe Recherche Qualité Bois) du LERFOB par Frédéric Mothe. Une
fois ce traitement appliqué a I’image, nous disposons de la densité¢ pixel par pixel de
I’échantillon.

Il serait bien stir déraisonnable d’exploiter cette information brute, c’est pourquoi nous avons
décide¢ d’effectuer des moyennes de densité par zone (Figure 47).
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Figure 45 : Disposition et surface d’image de densité des cernes obtenue par microtomographe

Mais avant de procéder au calcul de densité de cernes, il est nécessaire d’effectuer leur
délimitation le long du rayon (figure 46). Cette opération est d’une importance capitale
puisque la valeur de densité des cernes ainsi que leur age en dépendent.

Figure 46: Délimitation des cernes le long du rayon

i I ' I
I i
£ I
l'. i
A 1
"Vingtiles"
---------- — 100 %
Zone 1 —— i
Zone 2
Zone 3
moyenne des densités
Premier "vingtile" de 0 a 5 % de la largeur de ceme,
Deuxiéme "vingtile" de 5 4 10 % de la largeur de cerne
i Troisiéme de 104 15 % efc....
Zone 10 ‘r- pour les fichiers CRD, moyenne par zone
: pour les fichiers CSD, moyenne sur les 10 zones
Largeur de ceme

Figure 47: Moyenne de la densité du cerne par zone
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La mesure densitométrique nous permet enfin non seulement de disposer des densités des
cernes mais aussi du profile radial des arbres a étudier puisqu’elle nous fournit également la
largeur des cernes. Ce qui permet de mettre ces deux parameétres en relation.

Une fois les cernes caractérisés, il est désormais possible de procéder a leur prélévement ainsi
que leur séparation entre le bois de printemps ou bois initial (BI) et le bois d’été ou bois final
(BF). Cette opération a été réalisée a I’aide d’une lame microtomique et d’'un marteau de
menuiserie (Annexe 2). Toutefois, en raison de la taille des cernes souvent trés variable, seuls
les cernes suffisamment larges a 1’ceil nu et permettant le passage de la lame entre les deux
compartiments du cerne sans « bavure » ont ét¢ utilisés.

Une fois les deux types d’échantillons constitués, le matériel ainsi obtenu sous forme de
copeaux est ensuite broy¢ a I’aide d’un broyeur RetschMM200 (Haan, Germany) puis tamis¢
a 0,160 mm de granulométrie.

I1.1.2.2 Analyse thermogravimétrique (ATG)

La thermogravimétrie (thermo = chaleur, gravi = poids, metri = mesure) est une technique
d’analyse qui permet de mesurer les variations de masse en fonction de la température.
L’appareillage qui a été utilisé dans le cadre de ce travail est le modele Mettler Toledo
TGA/DSC STARe (figures 48, 49, 50). Cet appareil est constitué principalement de :

- Une microbalance ultrasensible permettant de mesurer les variations de poids a 0,1
ug pour des échantillons allant jusqu’a s g

- Un four étanche horizontal capable de supporter les températures allant jusqu’a
1100 °C dans un environnement bien contrdlé (1)

- Un gestionnaire ou contrdleur de gaz piloté par le logiciel et qui mesure et régule
le débit du gaz de protection et de réaction choisi, entre 0 et 200 ml/min, grace a un
débitmetre intégre (2)

- Un passeur d’échantillons automatique qui assure I|’exploitation en mode
automatique 24h / 24h (3)

- Un systéme de refroidissement par cryostat qui permet de maintenir le module
dans une température stable (4)

Fcran de commande

Figure 48: Photo de I’équipement d’analyse thermogravimétrique (ATG) de METTLER TOLEDO [LERMaB]
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i R
Figure 50: Photo montrant le porte échantillon METTLER en situation du four ouvert

II.1.2.3 Conduite d’analyse thermogravimétrique

Un logiciel dénommé STARe assure ’interface entre 1’opérateur et le module.

Le lancement de 1’analyse commence par une pesée du creuset en alumine de 70 pl et de la
poudre de bois d’une quantité d’environ 10 mg (cette opération peut étre automatique a 1’aide
de la microbalance du module ou manuelle a 1’aide d’une balance de précision a 0,0001 g).
Ces deux valeurs sont tres utiles a 1’appareil pour déterminer les variations de masse au fur et
a mesure de la chauffe. Ensuite, le programme de traitement est créé. Ce programme de
traitement commence par une étape de séchage a 103 °C pendant 30 minutes. Ensuite, vient le
traitement proprement dit, qui se déroule a 220 °C pour le chéne et 230 °C pour le sapin,
pendant 2 heures, suivi du refroidissement. La monté en température est de 10°C / min, et le
traitement se déroule sous un flux d’azote de 50 ml / min.

A la fin du traitement les données sont récupérées puis traitées afin de déterminer les pertes de
masse des échantillons. I1 est aussi possible d’obtenir directement des graphiques mettant en
relation la masse du bois et la température en fonction du temps comme sur la figure 51.

Weight in mg Ts in °C

s_\g N
[Etape traitement

T T T T

T — T 71777
0 20 40 60 a0 100 120 140 160 min

Figure 51: Courbes ATG montrant 1’évolution de la masse (courbe noir) en fonction de la température (courbe rouge) pour
un programme de traitement a 220 °C 2 h
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I1.1.2.4 Analyse chimique
Extraction des constituants du bois de faibles poids moléculaire / extractibles

Cas du chéne

Deux types d’extraction ont été réalisés sur le chéne : I’extraction aux solvants organiques
pour la détermination des constituants macromoléculaires (cellulose, hémicelluloses et
lignines), D’extraction a I’eau pour la détermination du taux d’extractibles hydrolysables
comme les tannins.

e Extraction aux solvants organiques

Les échantillons obtenus comme décrits dans le paragraphe 11.1.2.1 ont été broyés et tamisés
entre 0,2 et 0,4 mm de granulométrie (TAPPI)** avant d’étre séchés 4 masse anhydre puis une
quantité d’environ 2 g est extraite au Soxhlet avec un mélange de toluéne / éthanol C;H5CHs; /
C,HgO (2 :1 v/v) pendant 6 heures, puis avec seulement de 1’éthanol pendant 6 heures. Apres
extraction, les solvants ont été évaporés au Rotavapor RII et les extractibles obtenus ont été
maintenus au dessiccateur puis pesés. Le taux d’extractibles est enfin obtenu selon la formule
suivante :

Taux d’extractibles = [masse des extractibles aprés dessiccation / masse de la poudre de bois
anhydre] x 100

e [Extraction a I’eau

Le méme type d’échantillon ci-dessus a été extrait a ’eau chaude pendant 6 heures. Pour
séparer 1’eau des extractibles un systeme de lyophilisation a été utilisé. Les extractibles
obtenus ont été mis au dessiccateur puis pesés. Le taux d’extractibles est obtenu selon la
méme formule que celle décrite ci-dessus

Cas du sapin

Les poudre de bois anhydre d’environ 2 g ont été extraites au Soxhlet avec un mélange
toluéne / éthanol (2 :1 v/ v) pendant 6 heures, puis seulement de I’éthanol pendant 6 heures.
Les solvants sont ensuite évaporé au Rotavapor RII et les extractibles obtenus sont mis au
dessiccateur puis pesés. Le taux d’extractibles contenus dans les différents échantillons est
déterminé selon méme formule que celle appliquée dans le cas du chéne.

Dosage des constituants du bois du chéne et du sapin

> Détermination du taux d’holocellulose

** Technical Association of the Pulp and Paper Industry
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Les taux d’holocellulose ont été obtenus suivant la méthode décrite par Rowell et al. 2005).
Une quantité de 2,5 g de poudre de bois sans extractible tel que obtenue ci-dessus (extraction
aux solvants organiques) et séchée a masse anhydre est placée dans un ballon de 250 ml dans
lequel 80 ml d’eau distillée est ajoutée. L’ensemble est d’abord chauffé a 70 °C sous agitation
puis 0,5 ml d’acide acétique et 1 g de chlorite de sodium sont ajoutés et I’ensemble est laissé a
reflux. Aprés 60 minutes de réaction, 0,5 ml d’acide acétique et 1 g de chlorite de sodium sont
encore ajoutés. Cet ajout est répété 6 ou 8 fois jusqu’a ce que la poudre de bois devienne
blanche, puis le mélange est laissé pendant 24 heures sans ajout supplémentaire. Au terme du
processus, la température est baissée a celle ambiante et I’ensemble est filtré a 1’entonnoir
Biichner et rincé a I’eau distillée et & I’acétone jusqu’a disparition de la couleur jaune et de
I’odeur caractéristique du chlorite. Le résidu solide d’holocellulose est ensuite séché a 103 °C
pendant 24 heures puis placé au dessiccateur et pesé. Le taux d’holocellulose est obtenu selon
la formule suivante :

Taux d’holocellulose = [masse d’holocellulose / masse de la poudre sans extractible] x 100

» Détermination des taux de cellulose

Les taux de cellulose ont été obtenus par délignification suivant la méthode de Hurschner-
Hoftner a partir des poudres de bois sans extractible tel que décrites plus haut. 1 g de poudre
séchée est placée dans un ballon de 250 ml dans lequel 40 ml d’éthanol C,HsO (95 %) et 10
ml d’acide nitrique HNO; (16N) sont ajoutés. L’ensemble est mis a reflux (cf holocellulose)
sous agitation a 100 °C pendant 60 minutes. Le mélange est filtré en veillant a garder la partie
insoluble dans le ballon. 40 ml d’éthanol et 10 ml d’acide nitrique sont de nouveau ajoutés et
I’ensemble remis a reflux sous agitation pendant 60 minutes puis filtré comme précédemment.
Cette opération est répétée entre trois et quatre fois jusqu’a ce que la poudre de bois devienne
blanche. Le bois est alors considéré dépourvu de lignine et d’hémicelluloses, et au bout de la
4°™ heure d’hydrolyse, le mélange est filtré et rincé abondamment a ’eau distillée puis a
I’éthanol et le résidu blanc de cellulose séché a 103 °C pendant 24 heures. La masse de la
cellulose obtenue est pesée, puis le taux de cellulose est calculé selon cette formule :

Taux de cellulose = [(masse de cellulose/1)] x 100

(1 g de poudre sans extractibles ayant été utilisé pour la détermination de la cellulose)

» Détermination des taux de lignine de Klason

Les pourcentages de lignine de Klason ont été obtenus par dépolymérisation des
macromolécules du bois, c’est-a-dire par dissolution de la cellulose et des hémicelluloses.
Pour cela, 0,175 g de poudre de bois sans extractible tel que décrite ci-dessus (extraction aux
solvants organiques) et séchée a 103 °C est placée dans un tube a centrifuger gradué. 1,5 ml
d’acide sulfurique H,SO4 (72 %) y sont ajoutés et I’ensemble est placé dans un bain-marie a
30 ° C sous agitation pendant 1 heure.

Ensuite, le mélange est dilué avec 42 ml d’eau distillée, ainsi la concentration de ’acide
sulfurique est ramenée a 30 %. Les tubes sont ensuite mis a 1’autoclave a 120 °C pendant 1
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heure et 30 minutes. Apres refroidissement le mélange est filtré au Biichner et le résidu solide
de lignine de klason rincé et séché a 103 °C pendant 24 heures puis pesé. Quant au filtra
obtenu, il sera complété avec de I’eau distillée dans une fiole & 100 ml, ce qui servira a la
détermination par chromatographie ionique des taux de sucres issus de la dépolymérisation.

Les taux de lignine de Klason sont calculés selon la formule

Taux de lignine de Klason = [masse du résidu solide sec / 0,175] x 100
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Chapitre III -RESULTATS ET DISCUSSIONS

Introduction

Comme mentionné dans I’introduction générale, la problématique de la reproductibilité¢ du
traitement thermique et de la qualit¢ du bois trait¢ thermiquement est, a I'heure actuelle,
beaucoup plus souvent abordée sous l'angle procédé que sous celui de la variabilité naturelle
et de la qualité du bois a 'entrée du four.

Dans le contexte du projet EVAQBT?2 supporté par le LabEx ARBRE, il semblait intéressant
d’entreprendre une étude pluridisciplinaire regroupant le LERMaB et le LERFoB et
permettant de mettre en relation la variabilité de la ressource et la reproductibilité observée
lors du traitement thermique. Les propriétés du bois traité thermiquement pouvant en grande
partie étre reliées a son niveau de thermo-dégradation directement liée a la composition
chimique du matériau et a sa masse volumique (Chaouch et al., 2010; Chaouch et al., 2011;
Candelier et al., 2011), il paraissait pertinent d'étudier le comportement de planches de
densités différentes provenant de modes de sylviculture différentes lors du traitement
thermique en utilisant un scanner a rayons X disponible au LERFoB, afin d’aborder 1’aspect
qualité du bois dans le traitement thermique.

Se posait alors la question du choix de I’essence, un critére important étant de disposer
suffisamment de données sur le passé sylvicole des arbres a étudier. Le LERFoB disposant
d'échantillons de chéne ayant déja été tres largement caractérisés dans le cadre d'une étude
antérieure sur l'effet de la variabilité du bois (région, structure de peuplement, arbre) face aux
attaques de champignons et de termites dans le but de mettre en évidences des corrélations
entre la durabilité et d’autres propriétés telles que la couleur ou la densité, en vue de maitriser
une éventuelle variabilité individuelle par des mesures non destructives en foréts (Guilley et
al. 2004), le choix de cette essence semblait dés lors incontournable. Par ailleurs, le traitement
thermique peut permettre une voie de valorisation de 1’aubier de chéne, qui présente une
durabilité moindre que le duramen et qui est souvent purgé lors du sciage constituant un autre
argument pour le choix de cette essence.
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III.1 Les variations naturelles de la densité du chéne sessile et leurs effets sur la
thermo-dégradation du bois

[1I.1.1 Introduction

Ce premier article a porté sur une étude dite "macroscopique" portant sur le comportement de
planches de chéne de densités différentes lors du traitement thermique en utilisant la
tomographie a rayons X. L’idée était dans un premier temps de travailler sur des pieces de
bois proches des planches utilisées a 1’échelle industrielle et, a I’aide du scanner, de
cartographier leurs profils de densit¢ avant et aprés traitement pour évaluer l'impact du
traitement thermique. La perte de masse étant considérée comme un indicateur du niveau de
traitement du bois et donc de ses propriétés telles que sa durabilité, sa stabilité dimensionnelle
ou sa couleur, I'évolution de la densité des planches semble donc un bon moyen de controler
I'homogénéité du traitement. Parallélement aux études réalisées sur les planches, des analyses
"microscopiques” réalisées a I'échelle des cernes de croissance de 1’arbre ont été effectuées
par micro-densitometrie et analyses thermo-gravimétriques.

Les résultats de cette premicre étude sont présentés ci-apres sous la forme d’une publication
intitulée "Variations in the natural density of European oak wood affect thermal
degradation during thermal modification" publi¢ dans Annals of Forest Science.
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Abstract

+ Key message Thermogravimetric analysis, performed on
small samples of earlywood (EW) or latewood (LW), indi-
cated that earlywood is more susceptible to thermal deg-
radation than latewood. These results suggest a direct re-
lationship between wood density (which depends on the
EW/LW ratio and indirectly on silviculture) and the re-
sponse of wood during thermo-modification processes.

+ Context One of the main difficulties in developing thermo-
modified wood products at an industrial scale lies in the diffi-
culty of obtaining consistent products with a stable quality
(durability, dimensional stability, color). This may be due
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either to the thermal treatment process itself or to inter- or
intra-specific heterogeneity of wood properties.

« Aims We investigated the effect of the natural variability of
oak wood, particularly in density, on the degree of thermo-
degradation during thermal treatments.

+ Methods X-ray computed tomography was used to as-
sess the effect of initial wood density of oak boards on
their thermo-degradation. Intra-ring wood density was
estimated using thermogravimetric analysis and micro-
densitometry.

* Results X-ray CT did not allow establishment of a clear
correlation between initial wood density and mass loss due
to thermo-degradation, while thermogravimetric analysis, per-
formed separately on earlywood and latewood samples, re-
vealed a larger susceptibility to thermal degradation of the less
dense earlywood samples compared to more dense latewood
samples

+ Conclusion Initial wood density, which is directly con-
trolled by the earlywood/latewood ratio modulated by silvi-
cultural practices, directly influences thermo-degradation dur-
ing thermal treatment. Initial wood density therefore appears
to be a potential parameter influencing industrial thermal treat-
ment processes.

Keywords Density - Earlywood - Thermal treatment -
Latewood - Oak - Ring - Thermogravimetric analysis -
Variability - X-ray CT

1 Introduction

Interest in the use of wood as building material is growing due
to woods’ intrinsic technological properties and its ability to
reduce greenhouse gas emissions. However, exposed to out-
door conditions, unprotected wood undergoes degradation
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due to several biotic or abiotic agents. Biocidal treatments
allow protecting wood from degradation; however, their utili-
zation has grown to be controversial because of their toxicity.
Environmental pressure in France and in most European coun-
tries during the last decade has lead to the development of
more environmentally acceptable protection methods. In this
context, thermal modification processes are an attractive alter-
native to classical wood preservation methods for some appli-
cations. Wood thermal treatment improves some properties of
the material such as its durability to decay (Hakkou et al.
2006; Guller 2012) and its dimensional stability (Mouras
et al. 2002). The influence of treatment conditions on chemi-
cal composition and conferred properties of thermally modi-
fied wood have been intensively investigated. Previous stud-
ies have shown that new properties conferred to thermally
modified wood are directly related to thermal treatment inten-
sity, which depends directly on duration and treatment tem-
perature (Nguila Inari et al. 2009; Sustersic et al. 2010). These
findings have resulted in the development of a quality control
marker for thermally modified wood based on mass loss
(ML). Producing final products with constant quality (durabil-
ity, dimensional stability, color) on an industrial scale is a
challenge. These difficulties can be attributed to either the
thermal treatment processes themselves or to the inter- and
intra-species wood heterogeneity. Inter-species property dif-
ferences including parameters such as chemical composition
and density have been reported to strongly influence degrada-
tion reactions occurring during thermal treatment and conse-
quently the final properties of the material (Chaouch et al.
2010; Candelier et al. 2011). Thus, hardwoods are generally
more sensitive to thermal degradation than softwoods, while
woods with high densities seem to be more sensitive to ther-
mal degradation than less dense woods (Chaouch et al. 2010).
Relative to intra-species differences, wood quality of
European oak is reported to be deeply influenced by ring
width depending on ecological factors, soil quality, forest
management, tree age, and genetics (Bouriaud et al. 2004;
Zhang et al. 1993; Knapic et al. 2007; Berges et al. 2008). In
this context, wood density is often used as a functional trait in
tree ecology to evaluate wood quality. Wood quality of ring
porous species has been reported to be strongly correlated to
growth rate which influences the ring’s width and density
(Polge and Keller 1973). Differences between earlywood
(EW) and latewood (LW) properties contribute to changes in
timber dimensional stability (Kretschmann and Cramer 2007).
Furthermore, differences in the chemical composition be-
tween EW and LW exist (Kibblewhite et al. 2010), which
may influence their thermal degradation kinetic. Recently,
Shchupakivskyy et al. (2014) have described a higher suscep-
tibility of oak’s EW to thermal degradation comparatively to
its LW using high-frequency densitometry.

The aim of this study was to assess initial intrinsic wood
properties including density and the EW/LW ratio of the wood
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and determine how this may impact the thermal degradation of
wood and the properties conferred to the final material. A
better understanding of the effect of initial wood quality on
thermal degradation reactions is postulated, and research in
this area may aid in the better utilization of wood in industrial
thermal treatment processes to improve the competitiveness of
the wood forestry sector. Two approaches were used: (1) X-
ray computed tomography (CT) was used to assess the initial
density of oak boards before and after heat treatment, and (2)
X-ray micro-densitometry and thermogravimetric analysis
(TGA) were used to measure the pre- and post-treatment ther-
mal stability of EW versus LW.

2 Material and methods
2.1 Materials

Oak heartwood was chosen in this study because of the avail-
ability of prior sampling data on wood quality as related to tree
origin (Guilley and Nepveu 2003; Guilley et al. 2004). Ten
radially cut European oak boards (Quercus petraea Liebl),
250x110%x25 mm® (LxRxT), were used for the X-ray CT
study. Five trees (2385, 2388, 2390, 2487, 2492) previously
studied to assess the influence of site quality, silviculture, and
region on wood density (Guilley and Nepveu 2003; Guilley
et al. 2004) were chosen to provide boards of different initial
densities (Table 1). Two pieces from the same tree were used:
one close to the pith (inner heartwood) identified as “IHW”
and one close to the sapwood (outer heartwood) identified as
“OHW”. “OHW/SW” was used to identify board 2390 con-
taining heartwood and sapwood. X-ray micro-densitometry
and thermogravimetric analysis was performed on two trees
(2390 and 2547) issued from distinct French stands (Guilley
et al. 2004) presenting different densities, mean ring width,
crown base height, and silvicultural history (Table 2). The
separation of EW and latewood LW was performed only for
the 20 rings between the 15th and the 50th annual ring, as
these were some of the largest rings and they provided a good
opportunity to assess the ring density without potential over-
lap with other rings. A microtome knife and hammer were
used to separate EW from LW. Samples of EW were mixed
together and milled using a Retsch MM 200 (Haan, Germany)
to <0.160 mm, before drying at 103 °C. The same procedure
was applied for LW samples. Combined EW and LW samples
were also assessed using the same procedures.

2.2 X-ray computed tomography

Densities of oak boards were determined before and after
thermal treatment by X-ray CT using a General Electric
Bright Speed Excel 4 apparatus. The 3D images were used
to plot a density map for each board before and after curing
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Table 1  Classification of wood origins, age, initial density, and mass loss
Sample Stand Forest Age (year) Average ring Initial density Final density ML (%)
(regions) management size (mm) (kg/m?) (kg/m®)

Meas. Calc.
2385 IHW Alsace Coppice 181 1.81 61164 564+54 10.6 9.4
2385 OHW Alsace Coppice 181 1.81 516+54 472+50 12.6 11.0
2388 IHW Alsace Even-aged 143 1.84 663+62 617+58 12.0 10.4
2388 OHW Alsace Even-aged 143 1.84 631+79 582+74 13.2 11.1
2492 IHW Normandie Coppice 181 2.98 698+92 641+92 12.4 10.9
2492 OHW Normandie Coppice 181 2.98 651+86 606+85 12.2 10.5
2487 IHW Center Coppice 149 2.25 602+88 575+84 10.1 7.7
2487 OHW Center Coppice 149 2.25 536+84 496+75 12.8 11.4
2390 OHW Alsace Even-aged 171 2.19 623+75 575+68 7.2 53
2390 OHW/SW Alsace Even-aged 171 2.19 507+77 47669 9.8 79

using a calibration method described by Freyburger et al.
(2009). Each board was virtually sliced into 1,000 cubic vol-
umes (20Lx10R x5 T) leading to a 1,000-point cartography
image. Every cubic volume is an image of 512x512 pixels
whatever the size of the field of vision. In the maximal mag-
nification, the field diameter is approximately of 10 cm giving
a pixel size around 200 pm. In our experiments, pixel size was
fixed to 300 pum, approximately. ML and density variation
were calculated using a dedicated plugin for the image pro-
cessing software ImagelJ (Schneider et al. 2012) and a script
for the statistical software R (R Core Team 2014).

2.3 X-ray micro-densitometry

Radial density variation of wood was characterized by X-ray
micro-densitometry using a microfocus X-ray source
(Hamamatsu L.9181-02 130 kV) and a digital X-ray detector
(Varian PaxScan 4030R). Radial profiles of wood density of
the samples were computed from the radiographies using the
Cerd software suite (Mothe et al. 1998a, b).

2.4 Board thermal treatment

Wood specimens were oven-dried at 103 °C for 48 h before
thermal treatment. Thermal treatment was performed under
nitrogen by conduction by placing wood samples between
two metallic heating plates in an oven on a precision balance
to assess ML continuously during heating (Chaouch et al.

Table 2  Averaged wood density according to wood compartments

2010). Treatment occurred in stages starting initially at
103 °C until mass stabilization, followed by 1 h at 170 °C,
and then 2 h at 220 °C. The heating rate and gas flow were
1 °C min~' and 120 mL min ", respectively. The ML due to
thermal degradation was calculated according to the formula:

ML(%) =100 x (mo—ml)/mo

where my is the initial dry mass of the sample before thermal
treatment and m, the oven-dried mass of the same sample after
thermal treatment.

2.5 Thermogravimetric analysis

Thermogravimetric analysis was performed on 10-mg sam-
ples of EW or LW under nitrogen using a Mettler Toledo
TGA/DSC STAR® system. After drying at 103 °C, experi-
ments were performed at 220 °C for 2 h. The heating rate
and gas flow were, respectively, 10 K mn~ ' and
50 mL min'. The thermal behavior of EW and LW samples
issued from the heartwood of trees 2390 and 2547 was ana-
lyzed separately on sample, and five replicates of experiments
were carried out for each sample.

2.6 Determination of chemical composition

All analyses for extractives, holocellulose, and Klason lignin
content were adapted from literature procedures with minor
modifications (Rowell et al. 2005).

Sample Stand (regions) Forest Age (year) Averaged ring Averaged ring Averaged earlywood Averaged latewood
management size (mm) density (kg/m?) density (kg/m®) density (kg/m?)

2390 Alsace Even-aged 171 2.19 744.10 633.27 802.98

2547 Lorraine Coppice 147 3.12 700.66 582.94 768.62
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2.6.1 Extractive content

EW or LW was ground to obtain particles ranging between 0.2
and 0.4 mm. This material was successively extracted in a
Soxhlet extractor with a toluene/ethanol (2:1, v/v) mixture
(6 h), followed by ethanol (6 h) and dried at 103 °C for
48 h. After extraction, organic solvents were evaporated under
vacuum using a rotary evaporator. Crude extracts were stored
in desiccators under vacuum for final drying and weighed to
determine extractive content based on moisture-free wood
powder.

2.6.2 Holocellulose content

Of the ground wood, 500 mg was placed in a 250-mL flask
containing 30 mL of distilled water and heated at 75 °C.
Acetic acid (0.1 mL) and 15 % aqueous sodium chlorite
(2 mL) were then added each hour for 7 h. The mixture was
filtered on a Biichner funnel and the residue washed with
water, Soxhlet extracted for 2 h with ethanol, and dried at
103 °C to a constant mass.

2.6.3 Klason lignin content

One hundred seventy-five milligrams of the ground wood was
mixed with 72 % H,SO4 (10 mL) for 4 h at room temperature.
The mixture was then diluted with 42 mL of distilled water,
refluxed for 4 h, and filtered. The Klason lignin thus obtained
was washed with hot water and dried at 103 °C to a constant
weight. The different filtrates were carefully transferred to a 1-
L volumetric flask, rinsed with distilled water, and made up to
a 1-L total volume for further monosaccharide content
determination.

2.6.4 Monosaccharide content

Separation and quantification of simple sugars were per-
formed using a Dionex ICS-3000 system consisting of an SP
gradient pump, an AS autosampler, an ED electrochemical
detector with a gold working electrode, an Ag/AgCl reference
electrode, and Chromeleon version 6.8 (Dionex Corp., USA)
software. A Carbopac PA1 (4x250 mm, Dionex) column with
a guard column (4 x50 mm, Dionex) was used as a stationary
phase using isocratic conditions with 1 mM sodium hydroxide
as the eluent. Eluents were prepared by dilution of a 4648 %
NaOH solution (PA S/4930/05 Fisher Scientific) in ultrapure
water. All eluents were degassed before use by flushing with
helium for 20 min; subsequently, they were kept under a con-
stant helium pressure (eluent degassing module, Dionex).
After each run, the column was washed for 10 min with
200 mM NaOH solution and equilibrated for 15 min to the
initial conditions. Samples of monosaccharides were injected
using a 25-uL full loop, and separations were performed at
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25 °C at a rate of 1 mL/min. The pulse sequence for pulsed
amperometric detection consisted of a potential of +100 mV
(0200 ms), +100 mV integration (200400 ms), —2,000 mV
(410-420 ms), +600 mV (430 ms), and —100 mV (440-
500 ms).

3 Results
3.1 Macroscopic approach

Results concerning initial and final densities measured by X-
ray computed tomography, measured and calculated from X-
ray CT data mass losses after thermo-modification, and infor-
mation concerning wood characteristics according to previous
studies (Guilley et al. 2004) are listed in Table 1.

For all trees studied, samples withdrawn from the internal
heartwood area present higher density than the samples ob-
tained from the outer heartwood/sapwood region of the same
tree. This difference is very pronounced for trees coming from
coppice forest management (trees 2385, 2487, and 2,492). For
the tree 2388, issued from even-aged management, the density
difference is lower. Averaged values of density measured by
X-ray CT before and after thermal treatment indicated a re-
duction of wood density in all cases after thermal modifica-
tion. Figure 1 presents box plots and the statistical data of
density variation of wood boards after thermal treatment.

Median density variation values are comprised between 25
and 50 kg/m® with a mean value of 43 kg/m® representing a
decrease of approximately 7 % of the initial mass of the board.
Behavior of wood boards obtained from the same tree shows
that, in some cases, higher dense samples which constituted
mainly of internal heartwood give a slightly higher density
variation compared to the less dense samples issued from the
external heartwood to sapwood zone (trees 2385 and 2492).
Tree 2487 behaves differently; higher density inner heartwood
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Fig. 1 Density variation of oak boards after thermal treatment measured
using X-ray CT
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presents weaker density variation after thermal treatment than
lower density outer heartwood. Anyway, no obvious relation
was found between the initial wood density and thermo-
degradation level estimated through density variation after
thermal treatment (Table 1).

Figure 2 represents box plots of mass losses according to
the different boards studied.

No clear relationships between mass losses resulting from
wood thermo-degradation and wood origin can be established.
Figure 3 represents evolution of all mass losses determined
from board density map versus initial density distribution.

Results highlight strong density variability inside a same
board with an important dispersion of mass loss values for a
given initial densities. Indeed, samples with a similar initial
density can lead to different mass losses, while, at the same
time, samples presenting similar mass loss can result from
different initial density samples.

Finally, the mass loss distribution, averaged for all the
boards depicted in Table 1, according to longitudinal, radial,
and tangential directions, has been investigated using X-ray
CT data and presented in Fig. 5.

It can be observed that mass loss was lower on the board’s
edges and higher in the core indicating different temperature
conditions during the treatment process. These results may be
explained by the exothermicity of thermo-degradation reac-
tions explaining the higher temperature in the core compared
to the edges resulting locally in a higher degradation of wood
(Pétrissans et al. 2014).

3.2 Intra-ring approach

Variation of oak wood density along the radial direction ac-
cording to the annual ring width was investigated to evaluate
the effect EW/LW ratio on wood thermal stability using ther-
mogravimetric analysis. Figure 6 describes the ring width and
the ring density according to ring age.
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Fig. 2 Mass loss of oak boards after thermal treatment measured using
X-ray CT
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X-ray CT

Strong variations of density exist locally according to ring
age and width corroborating the density dispersion recorded
using X-ray CT. For both trees, wood density tends to de-
crease with ring age, while ring width increases in a first time
to become more or less constant in a second time. Table 2 and
Fig. 7 describe density variations according to earlywood or
latewood compartments.

In all cases, earlywood presents lower density compared to
latewood. Thermal behavior of earlywood and latewood sam-
ples was then evaluated. Table 3 indicates chemical composi-
tion and the weight losses recorded by TGA for the different
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Table 3 Chemical composition and weight loss recorded by
thermogravimetric analysis

Sample Extract Lignin Holocellulose WL

(%) (%) (%0) (%0)
2390 EW 1.1 27 72 12.44+0.32
2390 LW 1.5 27 73 11.13+0.15
2547 EW 0.7 28 72 11.64+0.38
2547 LW 1.3 24 76 11.11+0.20

samples of earlywood and latewood of trees 2390 and 2547,
while Table 4 reported monosaccharide content of earlywood
and latewood, respectively.

Results show a clear difference in the thermal behavior of
the earlywood and latewood compartments, earlywood being
more sensitive to thermal degradation than latewood.
Monosaccharide content indicates also clear differences be-
tween earlywood and latewood, especially, concerning their
glucose content, which is higher in latewood compartment.

4 Discussion
4.1 Macroscopic approach

In a general manner, no obvious relation was observed be-
tween the initial measured wood density and thermo-
degradation level estimated through density variation after
thermal treatment using X-ray CT or gravimetric measures
(Fig. 1). Mass losses estimated from X-ray computed tomog-
raphy images were compared to those obtained after thermo-
modification by weighing (Table 1). A difference of about
+2 % was noticed between measured and calculated mass
losses. This difference may be explained by the principle of
mass loss determination using X-ray CT. Indeed, computed
tomography measures precisely density distribution and di-
mensions of the sample, while sample’s mass is estimated.
This estimation may be at the origin of the difference observed
between X-ray CT and gravimetric measurements.
Independently, of the initial wood density, it is difficult to
establish a clear relationship between the effect of thermo-

Table 4 Monosaccharide content (mg/L)

degradation reactions and density evolution after thermal
treatment (Fig. 2). Even if initial sample densities are quite
different, with averaged densities ranging from 550 to 700 kg/
m’, the averaged mass losses are relatively similar (10 to
12 %) showing again no clear relationship between initial
wood density and wood’s susceptibility to thermo-degrada-
tion. These results differ slightly from previously reported
results on the effect of wood species on its susceptibility to
thermo-degradation indicating that higher density wood spe-
cies were generally more sensitive to heat than less dense
wood species (Chaouch et al. 2010).

In order to go further into the results, all mass losses deter-
mined for board cartography were plotted versus initial den-
sity distribution (Fig. 3). Results highlight strong density var-
iability inside a similar board with an important dispersion of
mass losses for a given initial density. Behavior of each indi-
vidual board indicated strong density variability inside the
board with an important dispersion of mass losses for given
initial densities. Points with similar initial density lead to more
or less important mass losses, while points with similar mass
loss can be obtained from different initial density samples.
Again, no obvious relation can be determined between initial
density and thermo-degradation. The only conclusion that can
be made from the different graphs plotted in Fig. 3 concerns
the different behavior of heartwood and sapwood when both
are present in the same board. Indeed, representation of the
points according to their localization in the board of sample
2390 OHW/SW clearly indicated two clusters of points cor-
responding to heartwood and sapwood (Fig. 4).

Lower density sapwood was less susceptible to thermo-
degradation than higher density heartwood. This behavior
may be due either to a difference of chemical composition
between sapwood and heartwood or to a lower heat transfer
in sapwood comparatively to heartwood due to its lower
density.

Averaged mass loss distribution according to longitudinal,
radial, and tangential directions of the board has been investi-
gated using X-ray CT (Fig. 5). Results indicated that sample
position in the board influences more or less thermal degrada-
tion processes. Indeed, it can be observed that mass loss was
lower on the board’s edges and higher in the core indicating
different temperature conditions during the treatment process.
These results may be explained by the exothermicity of

Sample Rhamnose Arabinose Galactose Glucose Xylose Mannose Galacturonic acid Glucuronic acid
mg L' mg L' mg L' mg L' mg L' mg L™ mg L' mg L'

2390 EW 2.097 1.391 31.663 559.706 16.862 2.434 14.989 2.695

2390 LW 3.449 1.781 58.079 796.862 18.695 2.078 18.954 3.505

2547 EW 1.699 1.331 29.188 525.287 16.218 1.987 13.569 2.782

2547 LW 2.853 1.877 48.643 719.549 22.661 2.106 16.861 3.479
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Fig.4 Individual mass losses versus local densities recorded using X-ray

CT recorded for board 2390 OHW/SW showing clusterization according
to the origin of the point

thermo-degradation reactions explaining the higher tempera-
ture in the core compared to the edges resulting locally in a
higher degradation of wood (Pétrissans et al. 2014).

4.2 Intra-ring approach

Even if X-ray CT is a well-recognized method to study wood
density (Freyburger et al. 2009), this technique appears inap-
propriate within the framework of the present study to estab-
lish a clear and direct relation between initial density and
thermo-degradation. X-ray CT emphasizes the high-density
variability in a single board due to an inappropriate meshing
unable distinguishing the ring’s compartments and conse-
quently finding a clear relation between local density and
mass loss. Indeed, several studies highlight the variation of
oak wood density along the radial direction according to the
annual ring width and the resulting EW/LW ratio (Degron et
Nepveu 1996, Guilley et al. 1999a, b; Le Moguedec et al.
2002; Guilley et Nepveu 2003, Le Moguédec et Nepveu
2004, Guilley et al. 2004). These studies show a clear differ-
ence between the densities of the earlywood and the latewood
in the annual ring, which may explain the difficulties to obtain
clear conclusions with X-ray CT. To evaluate the effect of
earlywood and latewood densities on thermo-degradation,
X-ray micro-densitometry was used to study radial wood den-
sity profiles of oak wood. Study was performed on boards
obtained from two different trees (trees 2390 and 2547).
Similarly to results reported in the literature (Guilley et al.
1999a, b; Le Moguedec et al. 2002; Guilley et Nepveu
2003, Knapic et al. 2007), it was found that density varies
considerably during the tree growth and within a same ring,
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Fig. 5 Averaged mass loss distribution according to longitudinal, radial,
and tangential directions of the board has been investigated using X-ray
CT

earlywood presenting lower density compared to latewood
(Figs. 6 and 7). Tree grown under even-aged management
presents higher ring density compared to tree grown under
coppice conditions (Fig. 6). Important density differences,
comprised between 25 and 30 %, are observed between ear-
lywood and latewood (Fig. 7). Averaged density of earlywood
is considerably lower than that of latewood justifying the im-
portant variability observed by X-ray CT. To evaluate the
influence of EW/LW ratio on thermo-degradation, earlywood
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and latewood larger rings of trees 2390 and 2547 were sepa-  thermogravimetric analysis (Table 3). Results showed a clear
rated, mixed together, and ground to fine sawdust before  difference in the thermal behavior of the earlywood and
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latewood compartments. For both trees studied, less dense
earlywood samples were more susceptible to thermo-
degradation than the higher density latewood samples,
when subjected to similar thermal analysis conditions.
These results are in good agreement with those recently
reported by Shchupakivskyy et al. (2014), showing that
density of earlywood was significantly more reduced
after thermal treatment than the density of latewood
using high-frequency densitometry. Explanation of this
difference of reactivity may be due to the anatomical
and chemical structure of LW and EW compartments.
Indeed, EW is known to present higher diameter vessels
and thinner cell walls comparatively to LW, which pre-
sents thicker cell wall and smaller diameter vessels.
Thickness of the LW cellular walls is directly connected
to the thickness of the S2 layer of the secondary wall.
Knowing that S2 layer is particularly rich in cellulose, it
can be assumed that LW cellulose content is higher than
EW cellulose content. Cellulose being less susceptible
to thermal degradation than hemicelluloses and lignin
(Nguila Inari et al. 2007), it seems reasonable to assume
that LW is less susceptible to thermal degradation than
EW. Chemical analysis performed on EW and LW sam-
ples indicated that LW contains slightly higher amounts
of holocellulose than EW, which may be due to higher
cellulose content (Table 3). More significantly, analysis
of monosaccharide content after acidic hydrolysis
(Table 4) indicates higher amounts of glucose in both
LW samples confirming its higher cellulose content.
These results explain also the difficulties encountered
with macroscopic approach. Indeed, X-ray CT implies
dividing board in small cubic volumes necessary for
board cartography. Each of these volumes is constituted
of different quantities of earlywood and latewood re-
sponsible for local density. Knowing that earlywood
and latewood behave differently to thermal degradation,
it seems logical that no clear correlation can be
established with this technique. In the case of heart-
wood and sapwood, it has been possible to observe
differences between lower density sapwood and higher
density heartwood, which may be attributed to different
wood chemical composition as a result of wood
duraminization. According to all these results, it appears
that wood quality, depending from density and ring
width, is susceptible to influence wood thermal stability
during industrial processes. Considering that the EW/
LW ratio depends on numerous factors like tree age,
genetics and ecology, soil quality, and forest manage-
ment, it is clear that tree history can impact directly
conferred properties of wood after thermal modification
and especially its durability, which is directly connected
to the level of degradation of wood cell wall polymers
(Sustersic et al. 2010).

5 Conclusions

The aim of this study was to investigate the effect of the initial
variability of oak wood on its behavior during thermal treat-
ment by mild pyrolysis. The study was carried using two
approaches. The macroscopic approach at the scale board re-
sults did not allow finding a clear relation between the initial
density and mass loss induced by thermal degradation. Thus,
although the samples were different (averaged density ranging
between 550 and 700 kg m ), the averaged mass losses were
quite similar (10-12 %). Emphasis was placed on the differ-
ence in thermal behavior between heartwood and sapwood,
when both were present in the same board. The X-ray CT
seemed to be well adapted to highlight the density variation
and the mass loss heterogeneity according to longitudinal,
radial, and tangential directions of the board presumably due
to the thermal treatment process.

The intra-ring study allowed assessing the thermal sensitiv-
ity of both earlywood and latewood. It was observed that
earlywood was more sensitive to thermal degradation than
latewood. This difference of thermal reactivity is attributed
to the higher cellulose content of latewood which presents
larger S2 layer, rich in cellulose, in the secondary wall.
Earlywood, containing more lignin and hemicelluloses than
latewood, is therefore more susceptible to thermal degrada-
tion. Further studies are under consideration with softwood
species to assess more deeply the behavior of the two ring
compartments towards thermal degradation along the radial
direction.
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I11.1.2 Conclusion

Les résultats obtenus dans ce premier article ont mis en évidence le fait que le scanner a
rayons X n'était pas l'outil le mieux adapté pour étudier 1'effet de la densité initiale du bois
lors du traitement thermique, comme nous l'imaginions au départ de notre étude. En effet, les
volumes élémentaires utilisés pour le maillage de la planche ne permettent pas d'obtenir une
précision suffisante de la masse volumique initiale permettant d'évaluer, avec précision, I'effet
du traitement thermique. La présence de quantités variables de bois de printemps et de bois
d'ét¢ ayant des densités et des compositions chimiques différentes, conduit a une forte
variabilité des masses volumiques mesurées, montrant ainsi les limites de 1’utilisation du
scanner par rapport a l’information recherchée. La mesure de I'influence de la masse
volumique sur la perte de masse due au traitement thermique consideére que la masse
volumique est le seul facteur explicatif de la perte de masse. Si I’on s’en tient a la définition
de la masse volumique vue précédemment (§1.1.2.1), il s’agit en effet de la quantité de
matiere contenue dans un certain volume. Or, ceci suppose que la nature des éléments
constitutifs de la masse volumique n’est pas prise en compte, en particulier la composition de
la matieére contenue dans un certain volume de bois. Du point de vue de la thermodynamique,
la masse volumique influence le mouvement des fluides au cours des réactions chimiques d'un
matériau tandis que la composition chimique de la matiére conditionne sa réactivité. De ce
fait, le scanner ne permet pas de mesurer avec précision l'effet de la masse volumique étant
donné la non-prise en compte de la réactivité chimique du matériau variant a l'intérieur du
volume ¢élémentaire retenu pour décrire la matiere.

A un niveau plus macroscopique, le scanner a rayons X a permis de mettre en évidence la
différence de réactivité de l'aubier, par rapport au duramen, vis-a-vis du traitement thermique,
dans le cadre d'une planche contenant les deux types de tissus. En effet, la présence de deux
nuages de points bien différenciés pour des pertes de masse mesurées dans la méme planche,
met en évidence une plus grande susceptibilit¢ du duramen a la température, comparé a
l'aubier.

Les travaux réalisés sur le chéne sessile par micro-densitométrie et analyses
thermogravimétriques a I'échelle des cernes de croissance annuelle ont mis en évidence une
forte variabilité intracerne : le bois de printemps se dégradant plus rapidement que le bois
d'été. L'analyse thermogravimétrique a permis également de confirmer les différences
observées entre I’aubier et le duramen par tomographie a rayon X : le duramen se dégradant
plus rapidement que l'aubier.

Suite a ces premiers résultats, il nous a semblé important de poursuivre nos investigations sur
le chéne au niveau de la variabilité intracerne, pour mieux comprendre l'effet de cette dernicre
sur les phénomeénes de thermo-dégradation du bois lors du traitement thermique. Par ailleurs,
la largeur de cernes étant souvent considérée comme un critére de qualité du bois (puisque
corrélée a la densité, Annexe 1), ce parametre nous semblait tout a fait pertinent dans le cadre
de notre étude sur l'effet de la qualité¢ initiale du bois sur les procédés de thermo
transformation.
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II1.2 Variabilité intra spécifique de la stabilité thermique du bois du chéne
sessile en fonction de la position radiale

[11.2.1 Introduction

Les premiers résultats du travail ayant montré des différences de comportement a l'intérieur
des cernes ainsi qu'entre le duramen et I’aubier, nous avons décidé d'étudier l'effet de la
position radiale du bois, selon un rayon allant de la moelle a 1'écorce, sur sa stabilité
thermique par analyse thermogravimétrique. A cette fin, différentes zones de bois ont été
prélevées le long du rayon des deux chénes étudiés précédemment de maniere a disposer du
bois juvénile, du duramen et de l'aubier afin d'étudier leur comportement a la température
avec ou sans composés extractibles. Parallelement, les différents constituants chimiques de
ces différentes zones de bois ont été séparés et leur comportement vis-a-vis de la température
étudié séparément. Dans le méme temps, le bois de printemps et le bois d'été ont été séparés
pour les cernes les plus larges et le comportement de chacun de ces compartiments a étudié
par analyse thermogravimétrique, pour déterminer leur susceptibilité a la thermo-dégradation.
Les résultats de ces travaux sont présentés sous la forme d’un article intitul¢ "Intraspecific
variation of European Oak wood thermal stability according to radial position" soumis
pour publication a Wood Science and Technology.

Intraspecific variation of European Oak wood thermal
stability according to radial position

Joél Hamadal, Anélie Pétrissansl, Frédéric Mothez, Julien Ruellez, Mathicu Pétrissansl,
Philippe Gérardin'

! Laboratoire d’Etudes et de Recherche sur le Matériau Bois, EA 4370-USC INRA, Faculté
des Sciences et Technologies, Universit¢ de Lorraine, BP 70239, 54506 Vandoeuvre-l¢s-
Nancy Cedex, France

2 Laboratoire d’Etude des Ressources Forét Bois, UMR INRA-AgroParisTech 1092, INRA
Centre de Nancy Lorraine, Route d’Amance, 54280 Champenoux, France

*Corresponding author: Philippe GERARDIN
Phone (33) 3 83 68 48 40
e-mail: philippe.gerardin@univ-lorraine.fr

Abstract

In spite of the existence of different studies describing the effect of inter specific variability
on wood thermal degradation, no study describes the effect of intra specific variability of
wood. As physical properties as well as chemical composition of wood can vary between
stands and even within tree, the effect of radial position of European oak wood (Quercus
petraea Liebl.) on its thermal stability was investigated. Samples of heartwood, sapwood,
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juvenile wood, earlywood or latewood taken from the radii of 2 trees were ground to fine
sawdust before subjecting to thermogravimetric analysis (TGA) at 220°C for 2 hours. At the
same time, holocellulose, cellulose and extractives as well as extracted heartwood and
sapwood were also subjected to TGA using the same procedure. Results indicated that
heartwood was more sensitive to heat than sapwood, the inner side of heartwood being more
sensitive than the outer side. Differences were also noticed between native and extracted
wood, the latter being less sensitive to thermal degradation. These results were consistent with
the stability of each wood cell wall component indicating that extractives were more
susceptible to thermal degradation than holocellulose, holocellulose being more susceptible
than cellulose. At the ring level, earlywood was shown to be more sensitive to thermal
degradation than latewood.

Keywords: density, chemical composition, e€arlywood, heartwood, heat treatment,
latewood, oak, sapwood, thermogravimetric analysis, variability, wood

1. Introduction

Wood intrinsic properties variability has been extensively studied, and several authors have
reported the existence of variability of wood properties between species, within species,
between stands and even within tree (Zobel and Van Buijtenen 1989; Kimberley et al. 2015;
Murphy and Cown 2015). Oak wood’s density, as well as that of other species, and its
close correlation with both cambial age and ring width, has been studied by several authors
(Guilley et al. 1999; Knapic et al. 2007; Knapic et al. 2008; Koga and Zhang 2002; Debell et
al. 2004). Moreover, wood chemical composition, which depends on species, is closely
correlated with wood density, and varies from stand to stand, from tree to tree and within tree
(Dharmdhikari 1995; Masson et al. 1995; Adamopoulos et al. 2005; Krutul et al. 2009;
Niamke et al. 2010; Kiaei et al. 2015; Wimme and Gierlinger 2004). On the other hand, wood
basic density, heartwood percentage, and growth ring angle have been found to affect drying
process (Berberovi¢ and Milota 2011).

Even though some recent works on wood heat treatment have made a great contribution on
that topic, they tended to focus either on process parameters (Repellin and Guyonnet 2003),
inter-species thermal sensitivity (Chaouch et al. 2010; Candelier et al. 2011), decay resistance
(Kamdem et al. 2002; Candelier et al. 2013; Yalcin and Sahin 2015), or on chemical
composition of heat treated wood (Nguila Inari et al. 2009; Sustersic et al. 2010). Shebani et
al. (2008) and Poletto et al. (2012) have reported the effect of wood components on the
thermal stability of wood, but once again, the study made comparison between species, and
looked at residue weight at 600° C. Despite the knowledge on wood properties variability and
its potential impact on some wood engineering properties or modification processes, no study
exists to our knowledge on the relationships between the intrinsic intraspecific wood
variability and quality and its behavior during the heat treatment processes.

At the current stage of the art, the nature and the mechanisms of reactions of wood
components to thermal degradation remain more or less elucidated. However, the alteration of
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hemicelluloses and amorphous cellulose, and the modification of lignin through
depolymerisation and thermoreticulation due to heat treatment are often cited as chemical
reasons accounting for heat treated wood mass loss (ML) and new properties conferred to the
material (Boonstra et al. 2007; Windeisen et al. 2007; Brosse et al. 2010).

Since high temperatures affect wood chemical composition and wood chemical composition
has some impact on wood thermal stability, the aim of the present study was to assess the
variability of the thermal stability of wood samples taken along the radii in the cross-section
of two oak trees in order to evaluate the effect of the initial wood quality and variability on
heat treated wood final properties.

2 Materials and Methods

2.1 Sampling

Two oak trees, tree 2390 and tree 2547, already investigated in a previous study were chosen
for this study (Hamada et al. 2016). Both trees revealed a clear relationship between wood
properties and tree origin (Snakkers 2000; Guilley and Nepveu 2003). The tree 2390 (171
years old) was grown on an even-aged stand and presented an oven dry density of 690 kg.m™,
whereas the tree 2547 (147 years old) was grown on a coppice stand with 658 kg.m™ as oven
dry density.

Radii of both trees (Figure 1) were taken and sampled into juvenile wood, heartwood,
sapwood. For each tree, portion of first 20 growth rings from the pith was taken as juvenile
wood. Heartwood was taken entirely (from the 50" ring) both for chemical and thermal
analysis, and also separated into earlywood (EW) and latewood (LW) in rings presenting
sufficient width using a microtome knife and hammer, only for thermal analysis. In sapwood,
due to insufficient number of rings, only the widest were chosen and separated into EW and
LW before being mixed to form one single sample for EW and LW. Thus, sapwood of each
tree had only 2 samples (EW and LW).

Figure 1. Photography showing European oak trees radii for sawdust sampling (only tree
2390 and 2547 were studied)



89

All samples of both trees as obtained were then ground and sieved to obtain particles size
inferior to 0.160 mm for thermogravimetric analysis and between 0.200 mm and 0.400 mm
for chemical analysis purpose.

2.2 Thermogravimetric analysis

Thermo gravimetric analysis was performed on 10 mg samples (juvenile, heartwood,
sapwood; cellulose, holocellulose, extractives; earlywood and latewood) under nitrogen using
a Mettler ToledoTGA/DSC STARe system. The heat treatment schedule included 2 steps: a
first drying step at 103°C for 30 mn followed by a second thermal modification step
performed at 220°C for 2 h. The heating rate and gas flow were 10°K.mn™" and 50 mL.mn™" ,
respectively. Four experiments were performed on juvenile wood, heartwood, sapwood,
extractives, holocellulose and cellulose sample; whereas only one experiment was performed
on each EW or LW from heartwood rings and three replicate experiments on each mixed EW
or LW from sapwood rings.
The mass loss (ML) due to thermal degradation was calculated according to the formula:

ML % =100 x (mo—ml)/mo
where my is the initial dry mass of the sample stabilized at 103°C before TGA at 220°C and
m; the final sample mass of the sample after TGA.

2.3 Chemical analysis

All analyses for extractives, holocellulose, and cellulose content were adapted from literature
procedures with light modifications (Rowell 2005).

2.3.1 Extractives content

For extractives thermal analysis, 1 g of juvenile wood, heartwood and sapwood were
extracted in a Soxhlet extractor with hot distilled water (6 h) to remove tannins and dried at
103°C for 48 h. Another quantity, approximately 1.5 g, of same samples was Soxhlet-
extracted with 200 mL ethanol/toluene (2/1, v/v) 6 hours then ethanol 6 hours, for
holocellulose and cellulose determination. After extraction, water was removed using a
lyophilization (cryodesiccation) system, while organic solvents were evaporated under
vacuum. Crude extracts were stored in desiccators under vacuum for final drying and weighed
to determine extractives content based on moisture-free wood powder.

2.3.2 Holocellulose content

Holocellulose content was determined on heartwood and sapwood; juvenile wood sample was
not sufficient to perform replicate experiments. For each tree 500 mg of extractive-free wood
obtained through the Soxhlet extraction with 200 mL ethanol/toluene, was placed in a 250-mL
flask containing 30 mL of distilled water and heated at 75°C. Acetic acid (0.1 mL) and 15%
aqueous sodium chlorite (2 mL) were then added each hour for 7 h. The mixture was filtered
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on a Biichner funnel and the residue washed with water, and dried at 103°C to a constant
mass.

2.3.3 Cellulose content

The dried hollocellulose prepared as above was placed into a 250 mL glass beaker covered
with a glass cover containing 10 mL of 17.5% NaOH solution and maintained at 20°C in a
water bath. This mixture was agitated with caution with a rod glass until the hollocelulose was
soaked with the NaOH solution. 5 mL of 17.5% NaOH solution were then added every 5 min
during 15 min and the mixture left for 30 min. The mixture was then diluted with 33 mL of
distilled water and kept for 1 h before filtration on a Biichner funnel. The crude a-cellulose
residue was successively washed with 100 mL of 8.3% NaOH solution, 100 mL of distilled
water, 15 mL of 10% acetic acid solution and finally 250 mL distilled water. The residual a-
cellulose was dried at 103°C to a constant weight (Candelier et al. 2013).

3 Results and discussion

3.1 Chemical composition

The extractives, cellulose and holocellulose contents of juvenile wood, heartwood and
sapwood for both tested trees are given on table 1.

Table 1. Cellulose, holocellulose and hot water extractives content of juvenile wood,
heartwood and sapwood

Tree Wood position  Extractives (%)" Cellulose (%)° Holocellulose (%)°
2390 Juvenile wood 7.5 - -

2390 Heartwood 10.9 45.3+1.85 69.4+11.58
2390 Sapwood 5.6 49.4+1.73 68.9+0.77
2547 Juvenile wood 8.8 - -

2547 Heartwood 10.8 43.5+0.82 71.9+0.77
2547 Sapwood 6.8 45.7£0.16 71.7£5.66

“value of 1 extraction ; ° average of 2 replicates

As expected, heartwood contained the highest extractives content (Mosedale et al. 1996;
Morais and Peirera 2012; Kebbi-Benkeder et al. 2014), and conversely highest contents of
polysaccharides were found in sapwood, what is consistent with previous studies indicating
that lignification is more important in heartwood (Bodirlau et al. 2007).

3.2 Thermogravimetric analysis
3.2.1 Wood component's thermal stability

The thermal degradation rates of extractives, cellulose and holocellulose for both studied trees
are presented in table 2.
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Table 2. Mass losses recorded by TGA of cellulose, holocellulose and extractives after
treatment at 220°C for 2 h

Mass Loss (%) *
Cellulose Holocellulose  Extractives
2390 5.81+023 12.81+0.33 19.46+0.43

2547 549+030 13.02+039 20.63+0.14
* average value on four replicates

Tree

For both trees, extractives are more sensitive to thermal degradation than holocellulose and
cellulose. Cellulose was less affected by heat than hemicelluloses, corroborating what is
generally described in the literature (Shen et al. 2013; Poletto et al. 2012). Cellulose
crystallinity impedes wood thermal degradation. This result is also consistent with the
isothermic temperature of 220°C used during TGA, which remained far from cellulose
degradation temperature commonly reported in the literature to occur at temperature above
300°C. The high ML of holocellulose in comparison to cellulose is ascribable to its
hemicelluloses content, which are known to be rapidly degraded at 220°C (Boonstra et al.
2007).

3.2.2 Wood thermal stability according to radial position
3.2.2.1 Juvenile wood versus heartwood versus sapwood

Mass losses for unextracted and extracted juvenile wood, heartwood and sapwood are given
in table 3.

Table 3. Mass losses recorded by TGA of native and extracts free juvenile wood, heartwood
and sapwood after treatment at 220°C for 2 h

Mass loss (%)

tree extraction -
Juvenile Heartwood Sapwood
2390 no 12.67 £0.23 11.66 +£0.27 9.81 £0.65
yes 9.45+0.16 9.24+0.2 8.09+0.34
547 no 13.62 +0.38 13.23+0.12 12.58 £0.57
yes 10.38 £0.26 9.8+04 9.57+0.06

It can be noticed that, for both trees, extractive-free wood degraded less than native wood
containing tannins, which confirms the higher susceptibility of extractives to thermal
degradation mentioned above. Heartwood and juvenile wood degraded more than sapwood.
Juvenile wood seems a little more sensitive to thermal degradation than heartwood. Indeed,
juvenile wood was expected to degrade less than heartwood given its lower extractives
content. However, other parameters, like macromolecular composition, may explain this
result. In fact, according to literature, juvenile wood has lower cellulose content than
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heartwood (Bodirlau et al. 2007), but higher compression wood due to great micro-fibril
angle, and higher lignin content (Agriculture Department 1998); which leads to higher
thermal degradation. Conversely, mature wood having high cellulose crystallite size may
explain the lower mass loss recorded for heartwood (Poletto et al. 2012). Another explanation
may lie in the high fatty acids content present in juvenile wood (Krutul et al. 2009) which
may generate acidic conditions with catalytic action onto dehydration occurring during
thermal degradation.

Differences can also be noticed between the 2 trees: tree 2547 presented higher ML
percentages suggesting that it was more sensitive to heat. Snakkers et al. (2000) have
demonstrated that stand factor greatly affects tannins content in Quercus robur, especially
trees from coppice had higher concentrations of tannins than trees from even aged. We
therefore think that tannins content may be the main reason explaining the greater thermal
sensitivity of tree 2547.

3.2.2.2 Earlywood versus latewood

Growth rings’ thermal stability is presented in figures 2 and 3.
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Figure 2. Mass losses recorded by TGA of heartwood earlywood and latewood samples
according to ring position after treatment at 220°C for 2 h
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Figure 3. Mass losses recorded by TGA of sapwood earlywood and latewood samples
according to ring position after treatment at 220°C for 2 h

Some interesting comparisons can be made between heartwood’s EW and LW, sapwood’s
EW and LW. For both trees, EW degraded more than LW independently of its position in
heartwood or sapwood. This result is consistent with our previous findings (Hamada et al.
2016) and those of Shchupakivskyy et al. (2014). These different behaviors may be explained
by the higher ratio of cellulose in latewood due to the thickness of S2 wall layer of the
secondary cell wall.

Heartwood’s EW or LW degraded more than sapwood’s EW or LW, corroborating results
obtained on full wood samples of heartwood and sapwood as well as those already described
in our previous study (Hamada et al. 2016). Indeed, heartwood differs from sapwood mainly
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by its higher extractives content which heavily affects thermal stability as seen above.
Furthermore, sapwood contains higher cellulose content than heartwood explaining its lower
reactivity to heat.

4. Conclusion

The aim of this study was to assess the effect of radial position on wood thermal degradation
kinetic. Juvenile wood, heartwood and sapwood of 2 European oak (Quercus petraea Liebl.)
trees were investigated using TGA for their thermal stability. Significant differences were
found between the 3 wood compartments, heartwood being more susceptible to thermal
degradation than sapwood and juvenile wood showing the higher susceptibility. Separation
and quantification of the different cell wall components was also investigated and stability to
thermal degradation of each component determinate. Extractives can be considered as one of
the main factor accounting for the thermal degradation differences along radial direction. EW
and LW amounts, which are directly related to forest management and wood quality, are also
relevant parameters, which may influence wood thermal degradation. Intraspecific wood
heterogeneity appears therefore as a potential parameter susceptible to influence the level of
thermal degradation of wood boards during thermal modification processes. Accordingly,
careful attention should be paid to the initial quality of wood boards, when treated in the same
kiln in order to minimize potential intraspecific heterogeneity, which may result in different
level of thermal degradation of wood leading to end products with different properties.
Further investigations are currently under investigation with other wood species to evaluate
more precisely the effect of forest management on thermal modification processes.
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I11.2.2 Conclusion

Les résultats révelent des différences significatives de comportement thermique entre les
¢échantillons prélevés dans la direction radiale correspondant au bois juvénile, au duramen et a
I’aubier, qui présentent, chacun, une sensibilit¢ thermique différente : le bois juvénile se
dégrade plus rapidement que le duramen, ce dernier se dégradant plus vite que 1'aubier.
L'é¢tude du comportement des différents constituants pariétaux indique que les extractibles
aqueux, principalement constitués de tannins, sont les plus sensibles a la température
expliquant la plus forte susceptibilité du duramen et du bois juvénile a la température.

L’analyse thermogravimétrique indique également une dégradation thermique plus importante
du bois juvénile par rapport au reste du tronc. La sensibilité thermique du bois juvénile
pourrait s'expliquer par sa composition chimique, en particulier le taux d’extractibles élevé et
le faible taux de cellulose. L’étude démontre donc I’existence d’une hétérogénéité¢ du
comportement du bois d'un méme arbre en fonction de sa position radiale dans le tronc
pouvant conduire a des problemes d'hétérogénéités lors de la modification thermique des
planches provenant de cet arbre.

L'analyse du comportement du bois de printemps par rapport au bois d'ét€ a permis de
confirmer les résultats obtenus lors des travaux précédents indiquant une susceptibilité plus
marquée du bois de printemps comparativement au bois d'été. Ces résultats peuvent
s'expliquer sur la base de parois cellulaires plus épaisses, notamment au niveau de la sous
couche S2, dans le bois d'été renfermant une teneur en cellulose plus importante. La largeur
de cernes, directement liée au mode de gestion de la forét, peut donc ici aussi influencer le
comportement thermique du bois.

Sur la base de ces résultats, 1’utilisation des planches dans les fours de traitement thermique
devrait tenir compte des caractéristiques de ces dernieres et, étre, éventuellement, précédée
d’une sélection rigoureuse afin d’éviter les phénomenes d’écart de cinétique de modification
trop important.

Toutefois, ces résultats nécessitent d’étre confirmés par d’autres études sur des especes de
bois différentes et couramment utilisées dans le procédé de traitement thermique. En effet, le
choix du chéne justifi¢ dans le cadre de notre collaboration avec le LERFoB, constitue un cas
d'étude un peu particulier du fait de la structure anatomique complexe de cette essence et du
fait que cette essence n'est pas parmi les plus fréquemment utilisées lors du traitement
thermique en raison de sa durabilité naturelle ne nécessitant pas un tel traitement. C'est
pourquoi il nous a semblé intéressant de compléter notre étude en travaillant sur une essence
résineuse telle que le sapin, plus fréquemment utilisée lors du traitement thermique et
présentant une structure anatomique plus simple.
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III.3 Effet de la position radiale du bois sur la cinétique de dégradation
thermique du sapin pectiné (Abies alba Mill.)

[11.3.1 Introduction

Profitant d'un échantillonnage réalisé avec le LERFoB dans le cadre d'une autre étude, nous
avons choisi de nous intéresser au cas du sapin (Abies alba) afin de pouvoir travailler sur une
essence présentant une structure anatomique plus simple permettant d'échantillonner
facilement le bois de printemps et le bois d'été a l'intérieur de chaque cerne annuel.

Quatre arbres résultant de conditions de sylviculture différentes, provenant de placettes
expérimentales de I’ONF situées dans le Jura, ont été sélectionnés pour cette étude. Selon les
modes de sylviculture utilisés, ces arbres présentent deux profils de croissance dynamique
(conduisant a des bois avec des cernes annuels de croissance larges pour les arbres ayant
poussé¢ dans des conditions dynamiques suite aux interventions d'éclaircies réalisées par
I'ONF) et témoin (avec des cernes moins larges pour les arbres ayant poussé dans des
peuplements n'ayant pas subi d'interventions humaines).

A l'inverse des études réalisées sur le chéne, nous avons commencé nos travaux en nous
intéressant a la variabilité du bois en fonction de sa position radiale en effectuant une étude du
comportement thermique des différentes zones de bois (bois juvénile versus duramen versus
aubier et bois de printemps versus bois d'été) par analyse thermogravimétrique. Les résultats
de ces travaux sont présentés dans l'article intitulé "Thermal susceptibility of Abies alba
wood according to its radial position' soumis pour publication & Holzforschung.

Intraspecific variability of thermal stability of Abies alba
wood according to its radial position and forest management

Joél Hamadal, Anélie Pétrissansl, Julien Ruellez, Frédéric Mothez, Francis Colinz, Mathieu
Pétrissans’, Philippe Gérardin'

Abstract

Most of the defects affecting heat treated wood quality are up to now mainly attributed to a
bad implementation of the heat treatment process due to non homogeneous heat transfers
between the wood pile and the internal atmosphere of the kiln depending on the technology
used and of the nature of the wood used. Thus, little has been reported in the literature on a
more specific effect of some intra-specific wood properties on its thermal behavior during the
treatment. Trees growth variations throughout the stem, as well as their correlation with wood
properties, have been extensively studied. The variation in wood structure from the pith to the
bark has been reported to affect the physicochemical and mechanical properties of numerous
wood species. The aim of this work was to study the effect of intra-specific variability of
silver fir (Abies alba Mill.) wood on its thermal stability to evaluate the effect of natural
variability on thermal modification processes. For this purpose, wood samples were taken



101

along radii of cross-sections to estimate the effect of radial position on thermal degradation
kinetic. The research was conducted on 4 trees, 2 resulting from a dynamic growth stand
(massive thinning policy) and 2 from a classical or standard growth stand (no thinning at all).
Wood samples were ground to sawdust and subjected to thermo-gravimetric analysis as well
as the chemical analysis. Juvenile heartwood was shown more sensitive to thermal
degradation than other parts of the stem. The thermal behavior of sapwood was not
particularly different from that of heartwood, and the presence of extractives did not influence
significantly the susceptibility to thermal degradation. In all trees, earlywood (EW) was more
affected by thermal treatment than latewood (LW) explaining the higher susceptibility of
wood resulting from trees grown under dynamic forest management comparatively to trees
grown under standard conditions. The variation of thermal stability of wood according to its
radial position variation may be attributed to the variation in ring width and chemical
composition that significantly differs between juvenile heartwood and other parts of the stem.

Keywords: chemical composition, earlywood, heartwood, juvenile wood, latewood, natural
variability, sapwood, silver fir, silver fir, thermo gravimetric analysis, thermal degradation

1. Introduction

Thermal modification of wood is at the center of scientific and industrial interests due to its
potential as a "non biocide" wood preservation method. A lot of studies have been carried out
to understand the effect of heat on wood cell wall polymer modifications and the effect of
these modifications on wood properties (Esteves and Pereira 2009; Repellin and Guyonnet
2003; Mouras et al. 2002; Bourgois et al. 1989; Bourgois and Guyonnet 1988 ). More
recently, studies focused on development of quality control assessment methods of thermally
modified products (Yalcin and Sahin 2015; Sustersic et al. 2010; Nguila Inari et al. 2009;
Kamdem et al. 2002). In the attempts to understand the reasons for the unconstant properties
of thermally modified woods at industrial scale, it is very often postulated that heterogeneity
of heat transfer in the wood pile in the industrial kiln may be one of the main factor
explaining the heterogeneity of heat treated products. The influence of wood properties
variability and especially the drying processes during wood thermal treatment has been
studied by Keey and Nijdam (2002). Wood is naturally variable and major variations in wood
properties can be found inter-specifically, intra-specifically, and even within a same tree
(Zobel and van Buijtenen 1989; Bao et al. 2001; Kimberley et al. 2015; Murphy and Cown
2015). Silver fir properties for example, varied according to wood radial position (Stringer
and Olson 1987; Gonzalez-Rodrigo et al. 2013; Bertaud and Holmbom 2004). The sources of
this variability of wood properties are almost countless and complex to be clearly established.
They spread from genetics, climate, landform, soil quality, up to human actions like forest
management policies. Forest management influences directly growth of trees impacting their
diameter and height as well as wood quality (Bruchwald et al. 2015; British Columbia 1999;
Carter et al. 1986). Numerous studies reported the effect of silviculture on wood density or
chemical composition for both hardwoods and softwoods species (Ellis, 1998; Jozsa et al.
1998; Jozsa and Middleton 1994; Adamopoulos et al. 2005; Macdonald et al. 2016; Benson
1930; Karlsson et al. 2013).
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Effect of wood natural variability on its thermal modification has been relatively little studied.
The influence of wood species during pyrolysis has been extensively spotlighted by Ragland
et al. 1991. Inter-specific variability using different softwood and hardwood species has been
studied during classical thermal modification processes indicating higher susceptibility of
hardwood species to thermal degradation comparatively to softwoods (Chaouch et al. 2010;
Candelier et al. 2011; Poletto et al. 2012).

The aim of this study is to investigate the effect of intra-specific variability of Silver fir wood
(Abies alba Mill.) on its thermal behavior. For this purpose, thermal stability of different
wood samples taken along the radii in the cross-section of four Silver fir trees resulting from
two different silvicultural practices was investigated using thermo gravimetric analysis in
order to evaluate the effect of the initial wood variability on heat treated wood final
properties. Understanding the relationship between the intra-specific variability of Abies alba
wood’s intrinsic properties and its related thermal behavior will permit a better understanding
of the heterogeneity observed on industrial scale.

2 Materials and Methods

2.1 Sampling

Four silver fir (Abies alba Mill.) trees from an experimental forest of the French State
Forestry Administration (ONF) in the Eastern France where used in this study. The forest is
located in the Jura Mountains at 900 m altitude. As described by the ONF, four silviculture
schedules were implemented in this forest in winter 1990/1991, where silver fir was mixed
with other species, mainly spruce (picea Mill.) and European beech (fagus sylvatica). Two
schedules (stands) were selected for the present study, which consist of control stand without
thinning referred to as “control modality” and dynamic stand with thinning schedules referred
to as “strong modality”. For each stand, 2 trees were selected (trees 1 and 2 for dynamic, trees
3 and 4 for control). In dynamic trees wood, wide growth rings formed during the post-
thinning period could be easily observed on the cross-section, whereas any specific growth
rings feature could be noticed on control trees wood cross-section.

Radii from the four trees were taken as shown on figure 1.
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Section B

_____________ e

e

Section A

Figure 1: Sampling procedure

The section A was divided into juvenile heartwood, mature heartwood and sapwood. Mature
heartwood was then separated into inner mature heartwood (IHW), fast growing heartwood
(FGHW) in the cases where of trees grown under dynamic forest management, outer mature
heartwood (OHW) and transition zone (TZ). Growth rings were taken from the section B only
on juvenile heartwood and mature heartwood and separated into earlywood (EW) and
latewood (LW), when ring width was large enough for sampling. All the samples were then
ground and sieved to obtain particles size < 0.160 mm for thermo-gravimetric analysis (TGA)
and between 0.200 mm and 0.400 mm for chemical analysis.

2.2 Thermo gravimetric analysis

Thermo gravimetric analysis (TGA) was performed under nitrogen on 10 mg samples using a
Mettler ToledoTGA/DSC STARe system. The heat treatment schedule included 2 steps: a
first drying step at 103 °C four 30 mn, a second thermal modification step performed at 230
°C for 2 h. The heating rate and gas flow were 10 K.mn™ and 50 mL. mn™, respectively. For
section A experiments were repeated three times on each sample, whereas only one
experiment was performed for each sample of earlywod and latewood sampled in section B.
The mass loss (ML) due to thermal degradation was calculated according to the following
formula: ML % = 100 x (mo—m; )/my.

Where my is the initial dry mass of the sample at 103 °C before thermal treatment at 230 °C
and m; the final sample mass after cooling at 100 °C.
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2.3 Chemical analysis

All analyses for extractives, holocellulose, and cellulose content were adapted from literature
procedures with light modifications (Rowell et al. 2005; Buchanan 2007).

2.3.1 Extractives content

Each kind of sample described above (see paragraph 2.1) was successively Soxhlet extracted
with a mixture toluene/ethanol (2:1, v/v) for 6 h., followed by ethanol for additional 6 h.
before drying at 103 °C for 48 h. Toluene/ethanol and ethanol extracts were mixed together
and evaporated under vacuum using a rotary evaporator system. Crude extractives were stored
in desiccators under vacuum over KOH for final drying and weighed to determine extractives
content based on moisture-free wood powder.

2.3.2 Holocellulose content

2.5 g of extractive-free wood sawdust was put into a 250 mL flask equipped with a magnetic
stirrer. 80 mL of distilled water were added and the mixture heated at 70°C. 0.5 mL of acetic
acid and 1.0 g sodium chlorite were then added. The mixture was maintained at 70°C under
agitation for lh and 0.5 mL of acetic acid and 1.0 g sodium chlorite added again. This
addition was repeated after each h. for a total reaction time of 7 h. until the wood sample
became completely white. The mixture was cooled to room temperature, the white residue of
holocellulose filtered on a Biichner funnel, washed successively with water and acetone, and
dried at 103 °C to a constant weight. The holocellulose content was calculated as follows:
Holocellulose (%) = (oven dry holocellulose / 2.5) x 100

2.3.3 Alpha cellulose content

1.0 g of extractive-free wood prepared as above was put into a 250 mL flask equipped with a
magnetic stirrer with 40 mL of ethanol and 1.5 mL of 16N nitric acid. The mixture was heated
at 100°C under agitation. After 1 h., the liquid was filtered on a Biichner funnel, and the
residue replaced in the flask with a second addition of 40 mL of ethanol and 1.5 mL of nitric
acid. The mixture was again heated 100 °C during 1 h. and the liquid filtered again. This
operation was repeated 3 or 4 times until the wood sample became completely white. The
mixture was then definitely filtered and the residue washed with distilled water and ethanol
before drying at 103°C overnight. The alpha-cellulose content was calculated as follows:
a-cellulose (%) = (oven dry a-cellulose / 1) x 100

The hemicelluloses content was obtained by deduction from the difference between
holocellulose content and alpha cellulose content.

2.3.4 Lignin content

0.175 g of extractive-free sawdust was mixed with 1.5 mL of 72% H,SO,4. The mixture was
placed in a water bath at 30 °C for 1 h., diluted with 42 mL of distilled water and placed at
120°C in an autoclave for 1.5h. The black residue of Klason lignin was filtered on the



105

Biichner funnel using a glass filter, washed with hot water and dried at 103°C to a constant
weight. The Klason lignin content was determined using the following formula:

% Klason lignin = lignin dry mass (g) / 0.175 x 100

3 Results and discussion

The thermal stability of the different zones of silver fir wood sampled along the radius of the
15

cross-section is presented in figure 2.
15
10
W Native W Native
W Extractive-free M Extractive-free
5 +
JHW IHW FGHW  OHW Tz sw JHW IHW FGHW OHW T SW
15 15 - -
10 - -
W Native M Native
m Extractive-free M Extractive-free
0+ ] :
IHW HW ir SW w HwW 1z SW

Figure 2 Intra-specific variations of thermal stability of different wood compartments treated at 230 °C for 2
hours of different trees grown under dynamic stand (trees 1 and 2) or control stand (trees 3 and 4). JHW =
juvenile heartwood, IHW = inner heartwood, FGHW = fast growth heartwood, OHW = outer heartwood, HW =
heartwood, TZ = transition zone, SW = sapwood
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For all studied trees, the juvenile heartwood was sharply more affected than other wood
compartments. No significant differences were observed between the different compartments
of heartwood excepted for fast growing heartwood resulting from dynamic stand, which
appears more sensitive to thermal degradation for the both trees studied. Sapwood presents
quite similar thermal behavior than transition zone and outer or inner heartwood
independently of the forest management used. Contrary to our previous study with oak
(Hamada et al. 2016), the removal of extractives has no effect on thermal stability of the
different wood compartments. This is easily explained by the lower amounts of extractives
contained in silver fir wood (Table 1) mainly constituted of terpenes comparatively to high
amounts of tannins found in oak heartwood. Moreover, no significant extractives content
variations were observed according to the different wood compartments explaining the similar
behavior regardless of the radial wood position. Properties of juvenile heartwood are usually
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related to shorter cell length, higher micro-fibril angle, lower density due to higher
proportions of earlywood formed (Cameron et al., 2005). In conifers, lower cellulose content,
thinner cell wall, lower percentage of latewood, higher lignin content, and more compression
wood, determine the characteristics of juvenile heartwood (Kretschmann 1998). These
characteristics are largely attributed to earlywood being formed in favorable growth
conditions. As juvenile heartwood and fast growing heartwood contain high proportions of
earlywood formed as a result of thinning. This higher proportion of earlywood comparatively
to latewood found in fast growing heartwood seems at the origin of its higher thermal
susceptibility. Indeed, earlywood is characterized by tracheids with thinner cell walls and
larger diameter lumina. Taking into account the high proportion of cellulose contained in the
S2 layer of secondary wall, it can be assumed that cellulose content of wood compartements
with high earlywood content will result in slightly lower cellulose content comparatively to
wood compartements with higher latewood content. Consequently, compartments with lower
cellulose content could be more susceptible to thermal degradation due to higher thermal
suceptibility of hemicelluloses and lignin present in slightly higher contents (Avat 1993;
Joseleau 2000; Funaoka et al. 1990). To gain deeper insight of the effect of chemical
composition of the different wood compartments on their thermal stability, chemical
composition has been determinated using classical wood cell wall component determination.
The chemical contents of the different wood compartments are shown in table 1.
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Table 1: Chemical composition of the different wood compartments on cross-section from
dynamic and control stand - JHW, IHW, FGHW, OHW, HW, TZ, SW *

Forest management Tree Sample Extractives Lignin Holocellulose Cellulose Hemicellulose

% % % % %
1 JHW 35 299  70.7 43.2 32.6
1 IHW 3.0 27.6 744 38.1 36.3
1 FGHW 2.1 31.0  66.1 43.5 22.6
1 OHW 0.9 284 745 47.8 26.7
1 TZ 1.6 259 72.0 45.2 26.8
1 SW 1.0 29.0 703 49.0 21.3
Dynamic stand
2 JHW 24 319 694 37.1 323
2 HW 3.1 264  70.0 39.3 30.7
2 FGHW 2.9 27.8  66.5 35.5 31.0
2 OHW 13 309  70.8 40.6 30.2
2 TZ 0.9 284  69.8 40.8 29.0
2 SW 1.3 28.1  68.0 42.6 25.4
Control stand

3 JHW 3.6 258 71.7 40.4 31.3
3 MHW 1.5 26.8 733 44.6 28.8
3 TZ 1.7 286 734 42.5 30.9
3 SW 1.6 26.8 70.0 40.2 29.7
4 JHW® - - - - -

4 HW 1.9 27.0 69.4 429 26.5
4 TZ 0.9 28.5 744 43.7 30.7
4 SW 1.6 283  65.8 42.6 23.2

cross-section compartments: juvenile heartwood, inner heartwood, fast growth heartwood, outer
heartwood, heartwood, transition zone, sapwood

sample not available because of some knot covering the main part of juvenile heartwood at breast
height

Juvenile heartwood contains generally slightly higher extractives contents compared to the
whole mature heartwood corroborating results already reported by Simon et al. (2015). Even
if this difference remains relatively small, this first point may explain in part the higher mass
losses recorded for juvenile wood due to lower thermal stability and/or volatility of
extractives. Fast growing heartwood (FGHW) presents the lower contents of holocellulose
compared to other wood compartments. At the same time, cellulose content measured in
FGHW is in general lower than the contents determined in other compartments of a same tree.
Comparatively to FGHW, juvenile heartwood (JHW) contains higher amounts of
holocellulose associated with lesser amounts of cellulose. Considering the higher extractives
and hemicelluloses contents present in JHW, it appears clear that this compartment will
present a higher susceptibility to thermal degradation. Except the impact on the formation of
fast growing characterized by larger annual rings, no significant differences were noticed
between control and dynamic stands.
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Figure 3 presents mass losses recorded using thermo gravimetric analysis for earlywood (EW)
and latewood (LW) sampled in the different annual rings for the four tested trees. It can be
seen that heat treatment differently affected the two ring compartiments. EW was more
sensitive to heat than LW whatever the tree or silviculture schedule. These results are
consistent with those previously found on Quercus robur L. wood (Shchupakivskyy et al.
2014) and Quercus petraea L. wood (Hamada et al. 2016) suggesting that earlywood was
more susceptible to thermal degradation than latewood for both hardwood and softwood
species. Forest management involving formation of wood with larger annual rings due to the
production of higher quantities of earlywood appears therefore as a factor able to influence
thermal degradation of wood during its thermal modification processes. Within a same tree,
boards obtained from different parts of the trunk may present different thermal properties
according to the proportion of the different wood compartement explaining one part of the
difficulties encountered on industrial kiln to obtain product of constant quality.
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Figure 3 Intra-ring variations of thermal stability of earlywood (EW) and latewood (LW) samples treated at 230
°C for 2 hours of different trees grown under dynamic stand (trees 1 and 2) or control stand (trees 3 and 4).

Conclusion

The aim of this study was to investigate the effect of Silver fir wood intraspecific variability
on its thermal reactivity during thermal treatment process. Thermogravimetric analyses
suggest that by varying position on the cross-section, Abies alba wood was differently
affected during thermal modification process. Juvenile heartwood and fast growing heartwood
present higher susceptibility to thermal degradation comparatively to other wood
compartments. Chemical and anatomical features can be regarded as the main reasons for the
higher thermal reactivity of both juvenile heartwood and fast growing heartwood.
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By testing different trees resulting from two different silvicultural practices, it was
demonstrated that forest management decisions can impact thermal reactivity of wood due to
the increase of earlywood production after thinning operations. Reactivity of wood resulting
from dynamic stand may therefore vary during thermal modification processes comparatively
to wood grown without thinning interventions. Wood quality and or variability are
consequently, as for other many wood uses, important parameters to take into account to
produce homogeneous heat treated materials. This study should be extended to other wood
species, especially species usually destined to heat treatment process, in order to determine all
the factors that could help the wood industry on the one side to better conduct their process
for achieving the best end-product quality, and, forest managers, on the other side, to select
the raw material to provide industry with.
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I11.3.2 Conclusion

Les résultats mettent clairement en évidence des différences de cinétique de dégradation
thermique du bois en fonction des zones de prélévement. Le bois juvénile présente une plus
forte susceptibilité a la dégradation thermique que les autres compartiments du bois. Ce
fort taux de thermo-dégradation du bois juvénile pouvant s'expliquer par sa faible teneur en
cellulose comparativement aux autres parties du bois. Peu de différences existent au niveau de
la stabilité thermique du duramen et de l'aubier dans le cas du sapin. En effet, ces deux types
de bois présentent des niveaux de thermo-dégradation assez proches, a la différence des
résultats observés avec le chéne. Cette différence de comportement est attribuable a la plus
faible teneur en extractibles présents dans le sapin et a la nature de ces derniers.
Contrairement au chéne, dont le duramen contenait des quantités importantes de tanins
comparativement a l'aubier a l'origine de la plus forte dégradation thermique observée du
premier, les différences de teneurs en extractibles entre aubier et duramen, dans le cas du
sapin, sont nettement moins importantes n'entrainant pas une différence de réactivité
significative, mais simplement une légére diminution de la susceptibilité thermique, du bois
juvénile vers le duramen externe.

Le bois échantillonné dans des zones du rayon présentant des cernes d'accroissement annuel
larges suite a des interventions d'éclaircies, présente un comportement thermique assez
nettement différent des autres échantillons se traduisant par des niveaux de dégradation
thermique plus élevés, comparables a ceux observés pour le bois juvénile.

Afin de mieux comprendre cette différence, la variabilité de la réactivité thermique intracerne
du bois a été étudiée en séparant manuellement le bois de printemps du bois d'été et en
¢tudiant le comportement thermique de chacun de ces types de bois. Les résultats obtenus
indiquent, a nouveau, une différence de réactivité¢ nette entre le bois de printemps et le bois
d'ét¢ : le bois de printemps se dégradant plus rapidement que le bois d'été. Cette
différence de comportement trouve son explication dans la structure anatomique du bois et
dans sa composition chimique. Le bois d'été formé chez les résineux est caractérisé par des
trachéides présentant des parois cellulaires plus épaisses et des vaisseaux de plus faibles
diametres comparativement au bois de printemps qui présente des vaisseaux de plus large
diametre et des parois moins €paisses. La différence d'épaisseur de la paroi est attribuée a
I'épaississement de la sous couche S2 de la paroi secondaire décrite comme contenant une
teneur en cellulose plus épaisse. La cellulose étant moins sensible a la dégradation thermique
que la lignine et les hémicelluloses, il apparait logique que le bois d'été présentant des parois
cellulaires plus épaisses soit moins sensible a la thermo-dégradation, expliquant la plus forte
susceptibilité thermique des zones de bois contenant des proportions importantes de bois de
printemps.

Afin de compléter la compréhension de ces phénoménes, nous avons envisagé des analyses
complémentaires sur ces échantillons en réalisant une pyrolyse flash couplée a une analyse
par chromatographie gazeuse couplée a la spectrométrie de masse qui permet d’identifier les
produits de pyrolyse (PyGCMS). Les résultats de ces analyses (Annexe 3) ont montré
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I’existence de variations de composition chimique entre le bois juvénile et le bois mature
ainsi qu'entre le bois provenant de zone de croissance rapide et le bois voisin (duramen et
aubier). Ainsi, le bois de zone de croissance rapide présente des caractéristiques assez
proches du bois juvénile. Ces résultats sont cohérents avec ceux rapportés par Bertaud dans
une étude portant sur 1’épicéa (Bertaud 2004).

Au vu de ces résultats, la stabilité thermique du bois provenant des arbres étudiés semble bien
étre influencée par la position dans le tronc. La position du bois dans ces types d’arbres peut
donc étre considérée comme un potentiel facteur de variation de cinétique de dégradation
thermique transposable a 1’échelle de planches voire d'un lot de planches au cours d’un
traitement dans un four industriel, constituant ainsi un facteur de variation des propriétés
finales du bois traité thermiquement, en plus des difficultés d'homogénéisation du traitement
inhérentes a chaque technologie de traitement thermique.

A ce stade, il a semblé intéressant de terminer notre étude par une analyse a I'échelle
macroscopique de planches du sapin, en vue de valider, au niveau de planches, les
observations a peine faites au niveau de cernes en fonction de la position radiale de
I'échantillon et les corréler a un effet sylviculture.
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III.4 Effet de la gestion forestiere d’un peuplement de sapin pectiné sur la modification
thermique du bois

[11.4.1 Introduction

Dans cette dernicre partie du chapitre III sont développés les différents traitements thermiques
réalisés sur les planches de sapin ainsi que les résultats obtenus en vue d’apprécier, au niveau
macroscopique, les résultats obtenus au niveau des cernes de croissance et qui ont été
présentés dans les précédents chapitres. En effet, a ce stade de nos travaux, il nous semblait
intéressant de valider les résultats obtenus a 1’échelle des cernes au niveau macroscopique de
la planche afin de pouvoir mettre en évidence 1'effet du mode de sylviculture sur le procédé de
traitement thermique. Pour cela, nous avons sélectionné différentes planches présentant soit
des cernes d'accroissement larges, soit des cernes étroits, en fonction des modalités de
sylviculture, puis étudié le comportement thermique de ces planches traitées dans des
conditions de cuisson identiques. En plus des aspects de caractérisation du bois au travers de
mesures de pertes de masse, nous avons également envisagé de caractériser le bois avant et
apres traitement thermique par tomographie aux rayons X, pour essayer de corréler et
modéliser les mesures de pertes de masse avec les proportions de bois de printemps et bois
d'été détectables grace au scanner, connaissant le comportement thermique de chacun de ces
tissus.

Les résultats de cette partie sont présentés dans les pages suivantes sous la forme d’un article
intitulé "Effect of forest management on Abies alba wood’s thermal modification' soumis
pour publication a Annals of Forest Science.

Effect of forest management on Abies alba wood thermal
modification

Joél Hamadal, Anélie Pétrissansl, Frédéric Mothez, Julien Ruellez, Francis Colinz,
Mathieu Pétrissans’, Philippe Gérardin'

! Laboratoire d’Etudes et de Recherche sur le Matériau Bois, EA 4370-USC INRA, Faculté des Sciences et
Technologies, Université de Lorraine, BP 70239, 54506 Vandoeuvre-lés-Nancy Cedex, France

? Laboratoire d’Etude des Ressources Forét Bois, UMR INRA-AgroParisTech 1092, INRA Centre de Nancy
Lorraine, Route d’Amance, 54280 Champenoux, France

*Corresponding author: Philippe GERARDIN
Phone (33) 3 83 68 48 40
e-mail: philippe.gerardin@univ-lorraine.fr

Abstract

Key message Samples boards of Abies alba Mill. from fast grown tree (FG) and slowly grown
tree (SG) were heat-treated by conduction under vacuum. Samples from fast grown tree
present higher sensitivity towards thermal modification than samples from slowly grown tree.
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These data suggest a direct relationship between Abies alba wood density resulting from
forest management and thermal susceptibility of wood.

Context Despite an ever expanding knowledge of the effects of thermal modification on the
final properties of the material, the comprehension of the relationship between intraspecific
wood properties variability and heat-treated wood quality at industrial scale is still poor.

Aim The aim was to analyze and understand the effect of the forest management on the
thermal reactivity of Abies alba wood during heat treatment.

Methods Different boards resulting from FG or SG trees were cured under similar conditions
and weight losses measured. X-ray computed tomography was used to evaluate the effect of
anhydrous density of boards on their thermal degradation. Measurement was made before and
after treatment.

Results Heat treatment by conduction as well as X-ray computed tomography allowed to
reveal differences between boards attributable to forest management. The presence of large
portions of fast grown wood increased the thermal degradation of board.

Keywords Density, Fast growth, Forest management, Mass Loss, Silver fir, Thermal
degradation, Variability, X-ray CT

1. Introduction

Heat-modified wood quality is still a common issue to industry for standardizing the
properties of the end products. Homogeneity of wood properties is what mostly determines
the application of the material. Despite an important knowledge of wood natural properties
variability, the effect of initial intraspecific wood natural variability on heat-treated wood
quality remains poorly understood. Up to now, literature reports mainly studies related to
wood species effect on heat treatment rather than intraspecific properties relationship with
process or end product features.

Heat modification is a process that consists of heating wood at temperatures ranging from
180°C to 230°C under an oxygen-free atmosphere in order to create the conditions that lead to
a controlled chemical transformation of the raw material properties (Esteves and Pereira 2009;
Repellin and Guyonnet 2003; Mouras et al. 2002; Bourgois et al. 1989; Bourgois and
Guyonnet 1988). In these processes the control of heat transfer between the wood pile and the
internal atmosphere of the kiln is crucial, and depends on the technology being used. In any
case, the internal atmosphere of the kiln requires a good homogeneity. However, both the
heating system and the wood material characteristics need to be functional and adequate to
reach the desired quality of the end product. A number of studies have shown that the wood
thermal modification is influenced by the species, through its specific wood properties
(Chaouch et al. 2010; Candelier et al. 2011; Poletto et al. 2012). On the other hand, numerous
studies reported the effect of wood properties variability on thermal degradation kinetic
during heat modification either for temperatures below that used classically for heat treatment
(Hillis 1984; Keey and Nijdam 2002; Gorisek et al. 2006; Straze et al. 2010; Straze et al.
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2011; Berberovic et Milota 2011) or for higher temperatures than these used during heat
treatment processes (Ragland et al. 1991; Di Blasi 1998).

Wood natural variability has been intensively studied (Zobel and van Buijtenen 1989; Bao et
al. 2001; Kimberley et al. 2015; Murphy and Cown 2015). Radial variations of silver fir wood
properties, for example, have been studied by several authors (Stringer and Olson 1987;
Gonzalez-Rodrigo et al. 2013; Bertaud and Holmbom 2004). Among the factors influencing
more generally wood properties and quality, silviculture practicies are often pointed out as
they directly influence radial growth leading to an inter-tree variability (Bruchwald et al.
2015; British Columbia 1999; Carter et al. 1986; Ellis, 1998; Jozsa et al. 1998; Jozsa and
Middleton 1994; Adamopoulos et al. 2005; Macdonald et al. 2016; Benson 1930; Karlsson et
al. 2013).

Since wood intraspecific initial properties and quality may vary from one tree to another, the
present study was undertaken to evaluate the impact of wood intrinsic properties variations on
thermal degradation kinetic and to investigate the relationship between heat modification
kinetic and forest management.

2. Materials and Methods
2.1 Wood material

Experiments were performed on Abies alba Mill. boards sampled from 4 trees harvested from
a forest managed by the French Forestry Administration (ONF) in the Jura Mountains at 900
m of elevation. As described by the ONF, four silviculture schedules were implemented in
this forest in winter 1990/1991, starting from 3 m height naturally regenerated saplings, where
silver fir was mixed with other species, mainly spruce (Picea abies Mill.) and European beech
(Fagus sylvatica). Two plots were selected for the present study, which consist of a control
plot without thinning referred to as the slow growth modality (SG) and a dynamic plot with
regular thinning referred to as fast growth (FG). For each plot, 2 trees were selected (trees A
and B for FG modality, trees C and D for SG modality). The age of trees A, B, C and D
estimated from stump discs was 80, 50, 51 and 55 years, respectively. Since the initial growth
of silver fir can be very slow the number of annual rings counted at breast height was
significantly lower: 49, 35, 29 and 44 rings, respectively.

2.1.1 Intraspecific radial variability of wood according to forest management

One 30 mm thick disc was sampled from each tree of both FG and SG modalities at breast
height (1.3 m) (total of 3 discs) for the determination of the radial variation of ring width and
wood density. The growth variation was characterized by X-ray micro-densitometry using a
micro-focus X-ray source (Hamamatsu L9181-02 130 kV) and a digital X-ray detector
(Varian PaxScan 4030R). The radial profiles of growth rings and wood density were
computed using the Cerd software suite (Mothe et al. 1998a, b). The graph on figure 1
compares the 2 FG trees with the 2 SG ones and shows how wood density and growth ring
width had an opposite trend. Indeed, an increase of ring width resulted in a decrease of wood
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density (FG). The graph indicates that all four trees had an equivalent trend for the first years
corresponding to the juvenile wood. On FG trees, ring width climbed dramatically around age
30 (A) and 15 (B) to reach a peak of more than 3.5 mm (tree A) and 5 mm (tree B), and tree A
climbed again after age 40.

EEEEREE

Ring age Ring age:

uuuuu

Figure 1. Radial variation of wood density (red) and growth ring width (green) from FG plot
(A, B) and SG plot (C, D) viewed by X-ray micro-densitometer; ring age is expressed in year
since the pith.

Figure 2 shows earlywood (EW) and latewood (LW) density variation along the radial
direction from pith to bark for the four trees grown in two different conditions, FG (A, B) and
SG (C, D).
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Figure 2. Radial density profile of EW (blue) and LW (purple) for the four Abies alba trees
from plot FG (A, B) and plot SG (C, D) stands

The only noticeable difference was observed in juvenile wood rings for all trees and in FG
mature wood rings (trees A and B). In the first growth rings corresponding to juvenile
heartwood, the LW density is generally lower at the beginning and becomes higher for all the
four trees as the distance from the pith increases. These values then decreased from 950 or
1000 kg.m™ to 800 or 700 kg.m™ in rings of the mature wood of the plot FG (A, B) since
larger growth rings are associated with higher proportions of earlywood (Cameron et al.
2015) formed during favourable growth conditions in conifers. Considering the higher
sensitivity of earlywood to heat treatment (Hamada et al. 2015), it may be speculated that
boards from FG modality and those from SG modality behave differently during thermal
modification processes.

2.1.2 Boards samples from FG and SG trees

One log of 550 mm long was sampled from each tree at breast height (total of 4 logs). Each
log was sawn into boards as represented on figure 3 to obtain boards, which were then oven-
dried to 12 % equilibrium moisture content. After drying the boards were planed and sized to
produce smaller boards exempt of defects such as knots required for heat treatment
experiments. In some case, two boards were obtained from the same mother board. In that
case, the notation of the boards was repeated.
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Figure 3. Saw cutting sketch of logs showing the codification of boards as it was
implemented and applied to all 4 logs (A, B, C, D); Letter = tree / log, number = board
position in the log

2.2. X-ray computed tomography

The density of the boards was determined before and after the thermal treatment by using a X-
ray CT (General Electric Bright Speed Excel 4 apparatus). 3D images were used to plot a
density map for each board before and after treatment using a calibration method described by
Freyburger et al. (2009). Each board was virtually sliced into 1,000 cubic volumes
(20Lx10Rx%5T) corresponding to a 1,000-point cartography image. Every cubic volume is an
image of 512x512 pixels. In the maximal magnification, the field diameter is approximately
of 10 cm giving a pixel size around 200 um. In our experiments, pixel size was fixed at 300
um. ML and density variations were calculated using a dedicated plug-in for the image
processing software Image J (Schneider et al. 2012) and a script for the statistical software R
(R Core Team 2014).

2.3 Heat treatment

Heat treatment was performed first on six boards from 340 x 108 x 20 mm’ to 148 x 85 x 20
mm’ (L x R x T) which were carefully selected among boards from trees of both FG and SG
plots in order to obtain boards containing mainly small or large annual rings (Figure 4).

Figure 4. Boards on the left show cutting lines for removing the knots; boards on the middle
come from the SG plot; they do not show any particular growth rings shape apart from
juvenile wood rings; boards on the right come from the FG plot showing wide growth rings
formed during post-thinning years.
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Heat treatment was performed using a laboratory kiln. Boards were put between two
electrically heated metallic plates equipped with a mass loss (ML) recording system (SEIR,
Charmes, France). Each board was first dried at 103 °C for 48 h and then placed between two
metallic plates. After closure the kiln was put under vacuum (200 mbar), then the heating
temperature of the plates was set at a rate of 0.25 °C.mn™" to reach 103 °C to obtain dry
stabilized mass. After this step, the temperature of the plates was increased to 170 °C at a rate
of 0.30 °C.mn"" and maintained for 1 h. The temperature was then increased to 220 °C or 230
°C at a rate of 0.50 °C.mn" and maintained for 2 h. After this period, the heating system was
stopped and the cooling phase started. The all experiment lasted 14 h and ended when the kiln
temperature was around 40 °C. The boards were withdrawn and mean ML value due to
thermal degradation of wood was determined as follow:

ML (%) = (mo—ml)/mox 100

where m; is the weight of the sample after treatment taken at 103 °C and my is the oven-dry
weight of the sample before treatment.

The second part of experiments was performed on 13 additional boards of both FG and SG
plots regardless of the number and nature of the knots they contained. It was carried out on
the same device, with the final curing temperature changed to 230 °C.

2.4. Statistical analysis

The mass loss due to the thermal treatment is expressed as mean = SDM (standard deviation
of mean). Group differences were analyzed by two-tailed two-sample t test (comparison of
two samples). Data were considered statistically significant at p < 0.05. Analyses were
performed using XLSTAT statistical software (version 18.03.01.31333, Addinsoft).

3. Results
3.1 Effect of wood density and ring width on heat treatment

3.1.1 Thermal degradation

Table 1 and 2 provide the mass losses (ML) obtained after treatment at 220 °C and 230 °C for
boards presenting different ring width and densities. The anhydrous density was determined
by a weighing method whereas the mean ring width was determined by X-ray
microdensitometry. The two groups of samples were significantly different (p < 0.001).



Table 1. Thermal degradation after 2h at 220°C of FG and SG wood free of knots

Stand Sample Anhydrous ML (%)° Mean ring Board size
density width (LxRxTmm’)
(kg.m?) (mm)
Fast Growth ~A5? 479.3 5.8 34 340x104x20
A5® 486.4 5.4 3.4 178x45x20
B3? 474.2 6.2 4.7 189x111x21
B3* 484.3 7.1 4.7 189x111x20
Mean 481.0£5.4  6.1+£0.7 4.8+0.71
Slow Growth C4° 538.1 4.7 0.4 148x85x20
c4® 535.5 4.9 0.4 188x59x20
Mean 536.8+1.8 4.8+0.1 0.6+0.34
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2 the repetition indicates that, after the removal of knots from some mother boards firstly originated as on figure
3, then two samples were obtained from the same mother board;
® values are represented as mean = SDM. p < 0.001

Table 2. Thermal degradation after 2h at 230°C of FG and SG wood

Stand Sample Anhydrous ML (%)° Ring Board size
density (kg.m?) width (LxRxT mm3)
(mm)

Fast Growth A2 423.4 12.3 3.4 415x113x19
A6 472.8 12.5 34 398x113x18
A3? 510.4 13.4 4.7 484x107x22
A3? 439.6 12.2 4.7 200x114x22
B4 438.5 13.7 4.7 338x114x23
Mean 457.94+33.7 12.82+0.68 4.8+0.71

Slow Growth C1 528.6 11.2 0.4 469x30x14
C4 532.0 10.7 0.4 477x38x15
Cl 474.9 11.6 1.2 338x28x14
C2 457.6 11.7 1.2 333x79x16
D2%  543.0 11.2 0.5 198x58x22
D2%  556.8 11.8 0.5 147x58x22
D5* 521.7 10.5 0.5 190x37x16
D5? 524.0 10.7 0.5 164x37x16
Mean 517.3+33.8 11.18+0.5 b 0.6+0.34

? the repetition indicates that more than one sample was obtained in the same position on the cross-section;

® Values are represented as mean = SDM. p < 0.001
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3.1.2 Radial variations of ML viewed by X-ray computed tomography

This section outlines the thinning-related effect since it is originated by the objectives that are
mainly set out in implementing thinning when managing a given forest. Indeed, as thinning
aims at increasing the growth in diameter for stems of desired specimens, we paid particular
attention to the effect of wood formed during post-thinning on heat treatment. Data displayed
on figure 5 are related to ML variations in samples boards originated from FG and SG trees
and viewed by X-ray computed tomography. The plots suggest that thermal modification
kinetic along the radial direction was enhanced by growth rate variations or juvenile wood
effect.
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Figure 5. Variations in the thermal degradation rate of boards selected from FG tree (board
B4) and SG tree (board C4) viewed by X-ray computed tomography along the radial
direction; data were obtained as described on the sketch above where numbers on the
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horizontal axis indicate the cubic volume images that were virtually taken along the radial
direction to describe the average ML profile

4 Discussions

The micro-densitometry study indicates that decrease in wood density was induced by
increase in ring width, and this was enhanced with thinning on FG trees. In line with studies
conducted on other conifers (Tommy Morling 2002; Debell and Tappeiner II 1993), the
decrease in wood density was likely due to the decrease in both earlywood and latewood
density as well as latewood percentage. Indeed, in contrary to ring-porous hardwoods, fast
growth induces the formation of larger portions of earlywood in conifers resulting in lower
density. Both SG and FG showed similar growth trend during the first growth years, which
have been attributed to juvenile growth. At this stage, wood formation is still under the
control of the apical meristem and the living crown. Also the initial wide spacing resulting in
open-grown crown for the young seedling, commonly, leads to long lasting juvenile wood
formation with larger rings and low-density wood (Kennedy1995; Jiang et al. 2007; Zobel
1992; Barbour et al., 2003; Bendsten, 1978).

Tables 1 and 2 presented the effect of ring width on thermal modification. Independently of
the size of the board, the results clearly indicated that board containing larger annual rings
resulting from the formation of higher quantities of earlywood after thinning showed an
evident tendency to degrade more rapidly during heat treatment compared to samples
presenting rings with lower width resulting from slow grown trees (p < 0.001). This higher
thermal sensitivity of wood resulting from fast grown trees may be due to the intrinsic
characteristics of rings formed after thinning. Indeed, what differentiates the two kinds of
wood is the presence of large rings induced by the thinning. According to the literature
(Kretschmann 1998), favourable growth conditions leads to the formation of larger amounts
of earlywood associated to thinner cell wall, lower cellulose content, higher lignin content and
more compression wood. This lower cellulose content due to the decrease of the thickness of
the S2 layer in the secondary wall may explain the higher thermal reactivity of the wood
resulting from fast growth conditions. This wood contains a higher percentage of earlywood
and consequently higher lignin and hemicelluloses contents. These higher contents are known
to increase wood susceptibility to the thermal degradation (Avat 1993; Repellin 2005;
Joseleau 2000; Funaoka et al. 1990). It can be therefore speculated that fast grown trees
providing large rings produce wood with higher thermal sensitivity compared to wood of
slowly grown trees. Low wood density associated with fast grown trees with large proportions
of earlywood can be therefore an indicator of a higher susceptibility of wood to thermal
degradation.

In a similar manner, juvenile wood has been found to be also more susceptible to thermal
degradation. Juvenile wood is generally described as containing shorter cell length, higher
micro-fibril angle and lower density wood due to higher proportions of earlywood relative to
mature wood (Cameron et al., 2005). Similarly, other authors (Jaakkola et al. 2005a, 2006,
2007) reported for Norway spruce that thinning and fertilization resulted in a decrease in the
proportion of latewood (0-33%), wood density (2—7%), lumen diameter (0-9 %), cell wall
thickness (1-7 %) and tracheid length (09 %), and decline of wood density with increasing
growth rate has mainly been due to increased production of earlywood relative to the
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proportion of latewood (Zhang et al._1996; Pape 1999; Peltola et al. 2007). Accordingly, for
Silver fir, similar characteristics may exist between juvenile wood and wood formed after
intensive thinning including higher sensitivity towards heat modification.

Data from X-ray computed tomography showed a high heterogeneity of ML distribution
within FG boards and SG ones. Overall, the comparison of the radial distributions of average
ML of sample boards from slowly grown trees with those of sample boards from fast grown
trees showed that the highest values occur for FG sample (B4). Overall, a quite similar effect
of rings width resulting from thinning on wood thermal stability was obtained by X-Ray CT
scanner and with gravimetric analysis.

5. Conclusion

This study aimed at evaluating the effect of the forest management on the wood response
during a thermal modification process. Two kinds of samples were investigated,
corresponding to a control plot without thinning and to a dynamic plot with thinning leading
to slowly grown and fast grown trees, respectively. The results suggested that wood samples
from fast grown trees with a high radial growth and large annual rings were more reactive to a
thermal treatment than samples from slowly grown trees. The presence of large portions of
fast grown wood increased the thermal degradation of timber. Since thinning affected Abies
alba the density of the wood by increasing its early wood content, it consequently increased
wood thermal reactivity. Therefore, a relevant relationship between the forest management
and the thermal stability of Abies alba wood has been highlighted. Further studies dedicated
to the product quality are required, in terms of durability, dimensional stability, mechanical
properties and colour, in order to confirm a positive or negative relationship between forest
management and heat treated wood quality.

Nevertheless, the present finding provides already useful tool that could help decision makers
to select wood raw material for industrial heat treatment processes, and the foresters to
provide industry with timber that better matches the intended end uses.
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111.4.2 Conclusion

L’analyse thermique des planches du sapin avait pour but de valider les résultats obtenus a
I’échelle des cernes mettant en évidence l'effet du mode de sylviculture sur le procédé de
traitement thermique par conduction. Les échantillons de bois représentaient ainsi un
peuplement témoin et un peuplement dynamique, soit une croissance lente Versus une
croissance rapide. Les résultats montrent que les planches prélevées dans les arbres a
croissance rapide, moins denses et comportant des cernes tres larges, se sont significativement
plus dégradées que celles plus denses et comportant des cernes plus serrés prélevées dans les
arbres a croissance lente (p <0,001), révélant ainsi I’impact de la croissance rapide sur la
cinétique de modification thermique de ces échantillons.

Nous concluons donc pour une possible relation entre la vitesse de croissance des arbres
¢tudiés et la transformation thermique de leur bois par conduction et préconisons la prise en
compte des conditions de croissance des arbres du sapin, dans le cadre d’une sélection des
planches destinées au traitement thermique par conduction, afin d’assurer une meilleure
homogénéisation du traitement et, par voie de conséquence, celle des propriétés finales
recherchées. Pour I’heure, il est difficile de prédire les conséquences d’un tel niveau de
cinétique de dégradation thermique sur les propriétés finales du matériau. Pour en savoir plus,
une ¢tude des propriétés finales des échantillons ainsi impactés lors du traitement thermique
par I’effet de la croissance serait nécessaire. Une telle étude concernerait, par exemple, un test
de durabilité fongique, des propriétés mécaniques, de stabilit¢ dimensionnelle ou encore de
variation de couleur sur les échantillons concernés. Une autre étude, pas de moindre
importance, porterait sur ’application de ce protocole d’analyse sur d’autres especes
résineuses ou feuillues assez populaires dans I’industrie du traitement thermique.
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Conclusion générale et perspectives

L’objectif de ce travail était d’évaluer I’impact de la variabilité naturelle du bois, plus
particuliérement de sa masse volumique et sa composition chimique, sur son comportement
au cours d’un traitement thermique. Au moment ou nous démarrions cette étude, une
hypothése de travail était que la dégradation thermique du bois par pyrolyse douce pouvait
étre positivement liée a sa densité, les especes de forte densité étant souvent décrites dans la
littérature comme étant plus thermosensibles que les especes de faible densit¢ (Chaouch
2011). Les planches du chéne sessile et du sapin pectiné analysées par tomographie a rayons
X ont montré que cette technique n'était pas la plus adaptée dans le cadre des questions posées
dans notre étude, le maillage utilis¢ pour l'analyse d'image ne permettant pas d'analyser
finement les phénomenes mis en jeu associant, probablement, un double effet de la
composition chimique et de la densité du bois. Le scanner permet, toutefois, d’observer des
différences de comportement thermique entre les planches renfermant de I'aubier ou non.

Devant les difficultés a tirer des conclusions par rapport aux études menées avec le scanner,
nos travaux se sont orientés vers l'analyse de l'effet de la position radiale du bois sur sa
stabilit¢ thermique, en utilisant une technique d'analyse plus fine faisant appel a I'analyse
thermogravimétrique. Les échantillons du chéne sessile et du sapin pectiné analysés a
I’échelle de quelques mg de bois prélevés le long du rayon sur une section transversale ont
montré, selon les cas, des comportements thermiques variables en fonction de la structure
anatomique et chimique des tissus. Ces ¢tudes ont mis en évidence des variations dans les
vitesses de thermo-dégradation chez ces especes, notamment entre les parties du bois prises
radialement et regroupant plusieurs cernes aux propriétés intrinseéques différentes et au niveau
du cerne de croissance de I’arbre, ¢’est-a-dire entre le bois de printemps et le bois d’été.

Ces différences de réactivité peuvent s’expliquer en partie par les différences de compositions
chimiques entre le bois juvénile, le bois mature et I’aubier, ainsi qu’entre le bois de printemps
et le bois d’été des deux especes étudiées. Dans le cas du chéne sessile, le taux d’extractibles a
ét¢ identifi¢é comme un facteur déterminant pour expliquer la plus forte susceptibilité
thermique du duramen par rapport a I'aubier. Chez le sapin pectiné les extractibles ont un role
moins important sur les variations de sensibilité thermique du bois le long du rayon. La teneur
en cellulose des différentes zones de bois étudiées semble étre un des parametres principaux
expliquant les différences de réactivité thermique observées en fonction de la position des
tissus. Les zones de bois connues pour renfermer un faible taux de cellulose, tels le bois
juvénile ou le bois de printemps, présentent une sensibilité¢ thermique plus élevée que les
zones de bois plus riches en cellulose. Le fort taux d’holocellulose et de lignine associé a un
plus faible taux de cellulose peu réactive aux températures inférieures a 300 °C, apparaissent
comme les principales raisons pouvant expliquer la forte thermo-réactivité du bois juvénile,
du bois de printemps et des zones de bois issu de modalité sylvicole a croissance rapide et
contenant des cernes larges et donc plus de bois de printemps proportionnellement au bois
d'été.



135

Les premieres analyses effectuées sur des planches du chéne sessile se sont conclues par une
difficulté a lier, de fagon directe, la perte de masse du bois obtenue par traitement thermique
et les valeurs de masses volumiques initiales mesurées par scanner a rayons X. Ainsi, I’effet
de la variabilité de la masse volumique n’a pu étre clairement établi. Néanmoins, cette
premicre partie a été déterminante pour la suite du projet en permettant d’identifier l'effet de
la position radiale du bois (aubier versus duramen, bois de printemps Vversus bois d'été)
comme un facteur déterminant pour la suite de notre étude nous conduisant a envisager un
autre moyen d'investigation prenant plus en compte des variations de la réactivité¢ du bois a
I'échelle locale en tenant compte de facteurs anatomiques et chimiques. Le scanner a rayons X
a permis de révéler I’existence d’une hétérogénéité dans les conditions thermiques de
traitement entre les bords des planches et le cceur pendant le procédé conduisant a une
dégradation 1égérement plus importante au cceur. L’étude au niveau des cernes de croissance
par analyse thermogravimétrique a permis de mettre en évidence une variabilité inter et
intaspécifique et inter et intra-arbre du comportement thermique du bois en fonction de sa
zone de prélévement le long du rayon et, d’autre part, de valider le protocole de travail basé
sur un préléevement des cernes et de leur analyse par la micro-densitométrie et la
thermogravimétrie.

L'ensemble des résultats obtenus dans ces travaux montrent que les variations intra-arbres et
interarbres notamment liées aux conditions sylvicoles influengant directement les vitesses de
croissance, peuvent affecter les phénoménes de décomposition thermique du bois et donc
influencer les procédés de traitement thermique. D'autres facteurs tels que les conditions
climatiques peuvent également apparaitre comme susceptibles d'influencer les conditions de
croissance de l'arbre et potentiellement influencer la qualité du bois et interférer avec les
procédés précédents. Une homogénéisation des lots de bois a l'entrée des fours de traitement
industriel peut donc constituer un moyen de limiter les problémes d’homogénéisation
constatés a l'heure actuelle. Les planches de bois destinées a un traitement thermique
industriel devraient étre sélectionnées en tenant compte des conditions de croissance des
arbres dont elles proviennent afin d’éviter des différences de cinétique de modification trop
grandes entre ces dernieres. En fonction de 1'essence, d'autres facteurs tels que la présence de
bois juvénile ou d'aubier peuvent également étre des facteurs importants a prendre en compte.
Enfin, des parameétres tels que l'humidité initiale du bois ne doivent pas étre négligés
impliquant une pré-étape de séchage déja mis en place dans la plupart des procédés actuels.

Les résultats de ce travail ouvrent de multiples perspectives en vue d’une meilleure
connaissance des phénomenes de perte de masse du bois due a la pyrolyse douce et de leurs
liens avec les propriétés du bois liées a ses conditions de croissance. En effet, des études
ultérieures sont nécessaires notamment sur les conséquences directes d’une différence de
cinétiques de dégradation thermique causée par un certain niveau de variations des propriétés
initiales du bois dues a la sylviculture sur les propriétés finales du bois traité. D’autres études
intéressantes concerneraient la comparaison entre des especes feuillues a pores diffus comme
le peuplier (Populus ssp) et celles a zone initiale poreuse comme le fréne (Fraxinus excelsior)
ou encore 1’étude d’une espece résineuse autre que le sapin pectiné. Ces types de travaux
permettraient, d’une part, d’évaluer complétement I’impact direct de la variabilité naturelle
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des propriétés initiales du bois sur les propriétés finales du matériau et, d’autre part,
d’apprécier ’effet de la structure anatomique d’un feuillu a pores diffus sur le traitement
thermique et mesurer la différence entre 1’effet de la croissance rapide d’un feuillus a zone
initiale poreuse sur le traitement thermique ou celui d’un autre résineux autre que le sapin
pectiné.
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