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INTRODUCTION GENERALE
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Quelque peu abandonnées depuis les révolutions industrielles du XIX®™® siécle, les fibres végétales
ont connu ces derniéres années un véritable regain d’intérét dans les secteurs de I'industrie et de la
construction. Les enjeux environnementaux actuels nous orientent vers l'utilisation de nouveaux
matériaux et procédés de mise en ceuvre permettant de limiter I'impact de I'activité humaine sur
I'environnement dans les différents secteurs d’activité. Il est donc légitime de s’interroger sur
I"utilisation de nouveaux matériaux plus écologiques et notamment I'utilisation des bio-composites
qui semble devenir de plus en plus pertinente en permettant I'allegement des matériaux et
I"augmentation de leur contenu carbone, tout en préservant ou améliorant leurs propriétés d’usage,
comme par exemple la rigidité ou I'esthétique. Ainsi, I'intérét pour les bio-composites utilisant des
végétaux tels que le chanvre, le lin, le bois mais également le roseau miscanthus ne cesse d’augmenter,
notamment dans les domaines de la plasturgie et dans le secteur de la construction.

Un composite est défini par I'assemblage d’un ou plusieurs constituants dont les propriétés se
complétent. L'ajout du préfixe bio- signifie que ces composites sont constitués en partie ou dans leur

totalité de constituants issus de la biomasse.

Présent sur la majorité des continents et considéré comme une espeéce invasive, le roseau commun,
appelé Phragmites australis, se retrouve principalement dans les zones humides. Ses propriétés et sa
disponibilité font de cette plante un matériau renouvelable et performant. De plus, n’utilisant pas les
surfaces de cultures, ce roseau naturel est indépendant des enjeux agricoles et ne demande aucun
intrant chimique, contrairement au miscanthus, au lin et au chanvre . La récolte du roseau s’inscrit
donc dans une démarche de gestion des zones humides tout en valorisant un matériau aux multiples
propriétés.

Cette thése est un travail exploratoire sur le potentiel du roseau phragmites dans les domaines du
batiment et de la plasturgie. Les travaux ont été réalisés en partenariat avec ADEV Environnement et
RizHome, deux acteurs de la filiere roseau en France et financés pour moitié par le Conseil Général du
Morbihan et I'autre moitié par une Bourse du Ministére de I'Enseignement Supérieur et de la
Recherche. IIs sont consacrés a la caractérisation du matériau brut Phragmites australis et a I'étude de
son éligibilité comme matériau en substitution de trois matériaux de référence, le bois, le miscanthus

et la chénevotte, actuellement utilisés comme charges en plasturgie et granulats en éco-construction.
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Le manuscrit comprend quatre chapitres.

Le premier chapitre est consacré au Phragmites australis, sa structure et ses propriétés. Le réle de
cette plante dans I'écosystéme et sa répartition géographique en France et dans le monde sont
également développés avant une présentation des objectifs et points clefs de recherche de la thése.
Ce chapitre se termine par une présentation détaillée des matériaux utilisés pendant I'étude, les

différents échantillons de roseaux récoltés ainsi que des références choisies.

Les trois autres chapitres s’articulent autour de trois grands axes d’étude:

Le premier axe (chapitre 2) concerne I'étude du matériau brut, c’est-a-dire le roseau en tiges
entiéres ou broyées plus ou moins finement. Il s’agit de caractériser au maximum ce matériau peu
étudié et d’identifier les facteurs clés pour une application dans le domaine des composites. Cela va
des caractéristiques intrinseques du matériau : morphologie selon I'aspect (tiges, broyat, farine...),
composition chimique, dégradation et stabilité thermique, a des propriétés plus spécifiques selon les
applications souhaitées, a savoir en plasturgie et en béton isolant, comme les caractéristiques
mécaniques en traction ou les mesures de conductivité thermique. Toutes ces caractéristiques sont
également comparées a celles du bois et du miscanthus pour la partie composites a matrices
polymeéres et a celles de la chénevotte pour la partie composites a matrices minérales ou argileuses.
Ce chapitre est un point central de la these dans la connaissance du matériau qui nous permettra

d’analyser et interpréter les résultats obtenus dans les chapitres a suivre.

Le second axe (chapitre 3) est consacré a lI'étude des composites a matrices polymeres
thermoplastiques pour des applications en plasturgie. Deux matrices ont été utilisées ; une matrice
pétro-sourcée d’usage trés courant, le PolyPropyléne (PP), avec laquelle les propriétés de premiéres
formulations a différents taux de farines végétales sont évaluées. L'objectif de cette premiere
campagne est de mettre en évidence les formulations les plus intéressantes en termes de composition
pour ensuite se focaliser sur des bio-composites a matrice bio-sourcée et biodégradable a base de
PolyButylene Succinate (PBS). Le comportement mécanique de ces composites sera caractérisé en
traction/flexion et en choc Charpy ; leurs caractéristiques physico-chimiques comme I’absorption
d’eau seront également évaluées ainsi que la cohésion charges/matrice dans ces composites. Le
Polypropyléne étant un polymere non polaire, des formulations avec un agent compatibilisant ont
également été testées pour améliorer les propriétés de ces composites. L'influence de la taille des
particules végétales sur les propriétés en traction et en absorption d’eau des composites a base PP a

été étudiée.
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Le troisieme et dernier axe (chapitre 4) concerne I'étude de I'éligibilité du roseau en tant que
matériau pour la construction. Nous avons choisi d’axer nos travaux sur la valorisation du Phragmites
australis sous forme de béton de remplissage. L'étude s’appuie principalement sur des bétons réalisés
avec un mélange de chaux, le Batichanvre®, congu pour les bétons de chenevotte de chanvre. D’autres
formulations ont également été testées avec une terre de référence afin de comparer les propriétés
des mélanges terre/roseau et terre/chénevotte. La variabilité du roseau est également un point clef
de I’étude afin de permettre une utilisation locale de la ressource sur les chantiers de construction. En
effet, selon le lieu et la période de récolte, les propriétés intrinseques du roseau peuvent varier ; c’est
pourquoi, nous avons fait varier la taille des granulats, le lieu de récolte et la période de fauche (roseau

d’été ou roseau d’hiver).
A partir de I'ensemble des résultats de ce travail exploratoire, une conclusion générale présentera

une vue d’ensemble des principales avancées de la thése ainsi que les perspectives pertinentes pour

de futurs travaux.
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CHAPITRE 1 : PRESENTATION DU ROSEAU COMMUN

PHRAGMITES AUSTRALIS ET ENJEUX DE LA THESE
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INTRODUCTION

Les travaux présentés dans cette thése traitent de |'utilisation potentielle du roseau commun en
plasturgie et dans le secteur du batiment.

Le roseau commun, de nom propre Phragmites australis (Cav.) Trin. Ex Steud, est aussi nommé
Phragmites communis Trin. ou Arundo Phragmites. Le nom de genre « Phragmites », issu du mot grec
« phragma » qui signifie cloture/cloison, fait référence a la croissance du roseau le long de I'eau. Le
nom de I'espece « australis » vient du latin et signifie « sud » ; en effet, cette référence est due a la
région la plus chaude dans laquelle a été identifié pour la premiére fois le roseau commun.

Le Phragmites australis est classé comme une plante semi-aquatique poussant dans différents
habitats, eaux douces ou saumaétres. Ce roseau commun est étudié dans le monde entier du fait de
I'importance écologique de sa présence dans le maintien des zones humides.

Cette gestion des plans d’eau doit faire I'objet d’une récolte annuelle d’une partie de la roseliere
afin de permettre a celle-ci de se regénérer et permettre aux étres vivants peuplant les marais et autres
espaces naturels humides d’accéder a la roseliére.

Cette plante cosmopolite a longtemps été et est toujours utilisée pour la couverture des toits en
chaume. Désormais, la recherche scientifique se tourne vers cette espéce aux multiples propriétés
pour une valorisation dans des domaines variés : phytoremédiation, production de bioéthanol, ou
méme de pate a papier. Du fait de son caractére hydrophobe, le roseau commun peut étre utilisé dans
des domaines ou certains matériaux n’ont pas démontré des propriétés correctes de vieillissement. Il
devient ainsi intéressant d’étudier le roseau Phragmites et d’évaluer son éligibilité comme matériau
innovant ou de substitution.

Ce premier chapitre présente un historique du roseau commun Phragmites australis, ses principales
propriétés connues ainsi que sa répartition géographique a travers le monde, avec un focus sur la
France et la Bretagne. L'intérét du Phragmites dans I'écosystéeme des zones humides est également
abordé, de méme que des solutions pour limiter I'expansion de cette plante invasive. La récolte étant
ace jour la solution la plus efficace et la moins dévastatrice pour I’écosysteme, les méthodes de fauche
et récolte sont expliquées.

Enfin, une partie présentant les différentes voies de valorisation du roseau commun actuelles et
possibles sera développée pour ensuite décrire les objectifs de la these.

Pour finir, I’étude s’appuiera sur des travaux existants sur d’autres matériaux qui seront pris comme
références pour la suite. Une présentation est donnée de ces différents matériaux : le bois, le

miscanthus et la chénevotte de chanvre.
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l. HISTORIQUE

I.1. Apparition et usages

Le roseau commun (Phragmites australis (Cav.) trin ex Steud), appartient a la famille des graminées
et est considéré comme une plante invasive. Tout commence a la Préhistoire ou I’'Homme utilisait le
roseau comme revétement des toits et sols, brise-vent et barriere mais également pour se chauffer.
Des fragments de Phragmites australis de 40 000 ans ont été retrouvés dans le Sud-Ouest des Etats-
Unis démontrant le caractére natif de celui-ci dans cette région [1].

Le toit d’'un temple Maya fabriqué en roseau commun a été daté au Carbone 14 et son age a été
évalué a 1400 ans (Figure 1). Le roseau commun était également utilisé sous forme de fleches pour la

chasse mais également sous la forme d’instruments de musique et autres objets de cérémonie [2].

Figure 1 Toit d'un temple Maya daté au Carbone 14 a 1400 ans

1.2. Développement de |'utilisation du roseau commun

Jusqu’au XXeme siéecle, par difficulté de transport de la matiére premiére (tiges de roseau), la plante
a été utilisée a des fins domestiques comme évoqué précédemment ; de fagon artisanale comme
agricole pour la litiere du bétail. Bien qu’il possede un nombre important d’usages et soit tres
abondant, le roseau commun n’accéde pas au rang de plante utile ; bien au contraire, il est déja
considéré comme nuisible de par son caractere invasif.

Les chinois ont commencé dans les années 40 a cultiver le roseau dans le but de reconstituer les
réserves des sols jusqu’alors épuisées par la culture du riz. Cela les a amenés a utiliser le roseau récolté
pour la fabrication de papier et autres dérivés [2].

Parallelement , les Roumains ont étudié le potentiel du roseau dans une papeterie située a Braila
pour pouvoir valoriser les 135 000 hectares de roseliéres présentes en Roumanie, soit théoriquement
1 600 000 tonnes de roseau [3]. En 1957, 6 000 tonnes étaient récoltées pour étre transformées en

cellulose et cartons par exemple. Les connaissances et techniques rassemblées par le « projet
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international Phragmites », lancé par le Tchéque J. Kvet et constitué de plusieurs Etats comme la Russie
et la Roumanie, permettent de lancer un programme de conservation et de mise en valeur du roseau
dans le Delta du Danube dans le but de rentabiliser les roselieres sans nuire a la faune et a la flore [4].

Le roseau, longtemps vu comme une mauvaise herbe, ce qui lui valut le surnom de « gale du delta »,
est désormais étudié comme une ressource naturelle a exploiter.

De |3, apparaissent les premiéres machines de récolte en zones humides en Europe. Le roseau est
récolté pour la fabrication des toits en chaume, aux Pays-Bas et en Angleterre. Cependant, en France
la récolte se fait toujours a la main dans I'Ouest (Parc Naturel de Briére, Baie de Somme ...). Peu a peu,
les exploitants mécanisent la récolte, dans le Nord-Ouest de la France puis en Camargue. Malgré cette
avancée, le roseau ne demeure, pour le reste du territoire francais, qu’un lieu de nidification pour les
espéces sauvages.

Plus récemment, le roseau Phragmites a été étudié pour ses propriétés de phytoremédiation?® dans
les zones humides [5]. En effet, son pouvoir absorbant a été démontré pour certains métaux : Al (96
%), Cu (91 %), Pb (88 %) et Zn (85 %) [6].

Des essais de pyrolyse sur des tiges de roseau sec ont démontré une vitesse de chauffage optimale
et une plus grande stabilité thermique du Phragmites comparé au miscanthus [7].

Les études récentes réalisées sur le Phragmites australis seront détaillées dans la partie V page 47.

Il. STRUCTURE ET PROPRIETES

I.L1.  Morphologie

Le roseau commun (Figure 2) est constitué d’une tige solide dont la taille est comprise entre 1,5 et
4 meétres, parfois méme jusqu’a 6 metres de hauteur, et dont le diamétre varie de 5a 15 mm a la base.
Cette tige est divisée en trongons séparés par des nceuds, les feuilles (ou limbe) sont plates et peuvent
mesurer jusqu’a 60 cm de long et 8 8 60 mm de large, s’effilant en pointe, rigides. La ligule? peut
atteindre 1,5 mm de long et est bordée d’une frange de poils. Cette particularité distingue le
Phragmites du Phalaris, faux roseau. Les tiges sont surmontées d’une inflorescence en forme de
panicule® longue de 15 4 50 cm de long, brunatre ou violacée, assez dense et formée d’épillets. Chaque
épillet contient de 1 a 10 fleurons.

Le Phragmites australis posséde un vaste réseau de rhizomes dont la profondeur de pénétration

varie de 10 a 200 cm selon les sols dans lesquels évolue la plante. Les rhizomes représentent |'appareil

1 Dépollution des sols par des plantes
2 Appendice de la feuille des graminées, limite entre la gaine et le limbe.
3 Grande inflorescence en grappes, ramifiée et lache.
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végétatif souterrain du roseau et portent a chaque extrémité de leurs nceuds des racines ; ils ont une
durée de vie comprise entre 3 et 8 ans [8]. Ce sont de véritables tiges souterraines assurant un réle

important dans la reproduction de la plante.

Fleur

Rhizomes

Feuille ou limbe

Tige

/ Racines

Figure 2 Description du roseau Phragmites australis [10]

Il existe deux formes possibles de roseau Phragmites, native et non-native, il pourra donc étre
observé une différence de morphologie. En effet, les feuilles du roseau natif sont plus facilement
détachables de la tige sur le roseau d’hiver et le roseau non-natif a une densité de tiges par metre
carré beaucoup plus importante que le natif qui doit cohabiter avec d’autres espéces végétales [1]. De
plus, les tiges du roseau natif ne persistent, pour la plupart, pas jusqu’a la prochaine saison de
croissance. Ces différences peuvent modifier les propriétés de la plante. Dans le cadre de cette thése,

seul du roseau francais a été étudié, c’est-a-dire la forme native.

I1.2.  Propagation et croissance

Le roseau Phragmites australis est une plante annuelle possédant deux modes de multiplication :
par semence et végétative.
Les graines du roseau, contenues dans les fleurons (Figure 3), sont dispersées par le vent mais

également transportées par certains oiseaux. Elles ont la capacité de flotter, ce qui leur permet, aprés

28
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CHAPITRE 1 : PRESENTATION DU ROSEAU COMMUN PHRAGMITES AUSTRALIS ET ENJEUX DE LA THESE

leur chute, de rester a la surface de I'eau pendant plusieurs mois et de circuler afin de coloniser un
autre endroit. Chaque inflorescence produit jusqu’a 1 000 graines [8] dont la fertilité est comprise
entre 0,1 et 59,6 % [9]. Lorsqu’une graine s’ancre dans le sol (2 a 3 mm d’eau) et germe, une jeune tige
de 20 a 40 cm sort de terre en trois mois. Les rhizomes n’étant pas encore développés a ce stade, cette
jeune pousse doit avoir acces a la lumiére solaire. Cette période de croissance est un passage critique
car si la pousse est immergée dans I'eau, elle mourra faute de photosynthése. Passé ce stade, a
I"automne, la tige atteint 30 a 70 cm de haut et possede un rhizome de 50 a 70 cm de long. Ces jeunes
pousses restent dans le sol pendant tout I’hiver sans évoluer avant de croitre de facon trés rapide au
printemps.

Lorsque la roseliere est déja constituée, la multiplication végétative est plus efficace. En effet, le
réseau de rhizomes souterrains permet d’apporter tous les nutriments pour la production de nouvelles

pousses. Les stolons* permettent également a la plante de se multiplier [10].

o
3
o
<
o
]
=
w
o

Figure 3 Photos des modes de propagation du Phragmites : rhizomes et stolons (a) et graines dans les fleurons (b)

Aprés quelques années, la stabilité de la roseliere est renforcée par les rhizomes ancrés
profondément dans le sol, lui permettant ainsi de résister aux périodes de sécheresse. Lorsqu’une zone
de la roseliere est submergée de fagon prolongée, les roseaux produisent des rhizomes a I’horizontal
vers des niveaux d’eau plus faibles. Cette réaction permet non seulement la survie de la roseliere mais
également I'accélération de son expansion [2].

Les tiges atteignent leur hauteur totale en 4 a 5 mois lorsque le climat le permet. Dans un climat
plus froid, la pousse est retardée de méme que la fertilité des semences. Plus le climat est froid plus la
présence du roseau se raréfie [2]. La hauteur des tiges est directement liée a la hauteur de I'eau. La
densité des tiges est également dépendante de cette hauteur d’eau et peut étre optimale lorsque

celle-ci se situe entre 70 et 120 cm. La salinité de cette eau est de méme un facteur prépondérant dans

4 Tige aérienne rampante qui s’ enracine en produisant de nouveaux pieds
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la taille finale des tiges et des feuilles ainsi que dans leur développement (Figure 4) [11]. En effet, le
Phragmites australis est tolérant aux conditions salines mais ses performances diminuent avec
|"augmentation du taux de sel [12].

Le Phragmites pousse majoritairement |la ou le courant est moins rapide et dans des fonds limoneux
et boueux [8]. Son développement devient difficile lorsque les courants dépassent 0,20 m/s, il est
remplacé par des plantes comme les Scirpes ou les Typha qui sont moins sensibles aux forts courants
[2].

Le roseau commun posséde une capacité remarquable a évoluer dans des eaux chargées en métaux
lourds et une adaptabilité a I’'environnement qui I’entoure, comme des eaux a pH fortement variable
[13], faisant de cette plante une espéce invasive et facilement acclimatée.

Plusieurs moyens de controler son expansion existent ; ces méthodes seront détaillées dans la

partie 1V.2 page 42.

Salinity

Variable High (means + se) Medium Low

Stem diameter (mm] 1.84+06(a) 32+02(ab) 38+03(b)
Stem length (em) 89+15.0(a) 105104 {a) 152£7.2(b)
Leaf length (cm) 2T+32(a) 27 +£1.5(a) 38=22(b)
Leaf width (mm) 15+ 2.5(a) 19£1.8(a) 2221.7(a)
Yield (FwFm) 0.6+0.03(a) 0.7 + 0.04 (ah) 0.8 +0.02 (b)

“ Significant. High > 20 g/L, Medium = 10-20 g/L, Low < 10 g/L

Fm = Fluorescence maximale de la plante mesurée avec une lumiére vive
Fv = Fm — Fo avec Fq la fluorescence de la feuille dans le noir

Figure 4 Variations de la morphologie du roseau en fonction du taux de sel [11]

I.3. Composition

1.3.a. Généralités

Dans cette partie, la composition chimique fait référence a la composition lignocellulosique c’est-
a-dire 3 la teneur en polysaccharides® (cellulose et hémicelluloses) et la teneur en lignines

principalement (Figure 5).

5> Polyméres de la famille des glucides constitués de plusieurs oses (glucose, fructose, galactose. ..etc)
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Figure 5 Structure et organisation des polysaccharides composant le végétal [12] [13]

La cellulose est constituée d’une chaine linéaire de D-glucose uniquement et représente le
squelette de la fibre dont la structure est en grande partie cristalline. Les fibrilles de cellulose sont
orientées en hélice suivant un angle (appelé angle micro fibrillaire) propre a chaque végétal. Plus
I’angle est faible, plus la résistance et la rigidité de la fibre seront élevées. A I'inverse, plus I'angle est
important et plus I'allongement a la rupture sera important [14].

Les hémicelluloses sont sous la forme d’hétéros polysaccharides. Il n’existe pas une seule et unique
hémicellulose mais plusieurs selon la nature de I'espece végétale. Ces hémicelluloses sont solubles
dans des solutions alcalines (soude ou potasse), a la différence de la cellulose. Au sein de la paroi
cellulaire, les hémicelluloses sont un groupe de polymeres étroitement liés a la surface des

microfibrilles de cellulose par liaison hydrogene. Contrairement a la cellulose, les hémicelluloses sont
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composeées de plusieurs sucres comme par exemple le xylose, le glucose, et le mannose. Il existe quatre
groupes d’hémicellulose : les xyloglucanes, les xylanes, les mannanes et les B-1,3 ;1,4-glucanes [15].
Dans la suite de ce mémoire, le terme hémicellulose sera utilisé au singulier en sachant que la molécule
peut contenir des variantes d’une espéce végétale a une autre.

Lorsque I'on parle de la lignine, ce terme regroupe en réalité un important groupe de polymeres
aromatiques®. Le terme au pluriel est utilisé car cette macromolécule est propre a chaque végétal ; il y
a autant de lignines que de plantes sur Terre. La lignine est en effet un polymére composé de trois
monomeres : les alcools paracoumarylique, sinapylique et coniférylique décrits dans la Figure 5 et dont
la fraction varie selon I'espéce végétale. Le terme au singulier sera employé dans la suite de cet écrit
en gardant a I'esprit que cette molécule est caractéristique du végétal. La lignine est sous la forme de
polymeéres amorphes tridimensionnels qui ont pour réle de rendre rigides et imperméables les parois
secondaires des cellules. La lignine agit en tant que protectrice des polysaccharides (cellulose et
hémicellulose) les rendant plus résistants a la putréfaction [17].

La lignocellulose peut donc étre vue comme un composite dont la cellulose est le renfort grace a
ses microfibrilles, la lignine la matrice, I’hémicellulose permettant la compatibilité entre ces derniers.

Les cendres sont également étudiées car elles permettent de mettre en évidence une grande
guantité de Silicium (Si) dans le roseau et un effet de ce Silicium dans le développement de la plante
[18].

Selon I'application souhaitée, la quantité et la nature des extractibles (ou solubles) pourront étre
des parameétres déterminants. En effet, les extractibles sont les molécules dites « libres » dans le
végétal, ces molécules étant solubles dans I'eau ou dans des solvants organiques tels que le toluene
ou I"éthanol. Dans le végétal, les extractibles peuvent étre des graisses, des cires, des pectines mais

également des tanins.

11.3.b. Composition du roseau

Le roseau posséde une composition chimique variable selon son lieu de croissance, c’est-a-dire
dépendante du climat et de la qualité du sol. De plus, la composition chimique varie selon la partie du
roseau analysée : par exemple, les noeuds des tiges contiennent plus de lignines alors que le reste de

la tige est composé principalement de cellulose (Figure 6).

& Un aromatique est une molécule présentant un ou plusieurs cycles comportant 4n+2 électrons délocalisés ce qui
lui conféere une stabilité remarquable.
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Internodes  Nodes  Leal sheaths  Shoot
Ash 281 395 1120 70
Water-soluble compounds 322 544 B42 4.2
Lignin 19-29 23-56 1890 20-0
Cellulose 52.30 49-87 4541 44.-0)

Figure 6 Composition (% massique) du Phragmites australis selon la partie de la plante [10]

La composition évolue également tout au long du développement de la plante. En effet, au début

de sa croissance, elle est principalement constituée de composés hydrolysables. Au fil des mois, ces

composés étant plus facilement décomposés, ils laissent la place a la cellulose, a I’hémicellulose et a

la lignine (Figure 7). Le roseau séche a I'arrivée de I'automne avec une composition pouvant varier

pendant I’hiver et avant récolte conduisant a une augmentation de la quantité de lignine [10].

March Apnl May June December
Starch 50-3 185 166 1220 100
Lignin 20 85 120 163 200
Cellulose 15-5 319 354 413 440
Hydrolysable compounds 829 66-0  46-5 324 200
Ash 37 37 4.0 7-0 7-0

Figure 7 Composition (% massique) du Phragmites australis (tige entiére) au cours de sa croissance [10]

La composition lignocellulosique est une donnée importante pour les applications visées. En effet,

selon la période de récolte différentes voies de valorisation peuvent étre empruntées. Par exemple, la

forte teneur en lignine dans un roseau récolté I'hiver peut permettre la fabrication de panneaux

agglomérés sans ajout de résine, la lignine agissant comme un liant.

Le roseau contient une quantité importante de silice (SiO;) mais également de phosphates et

calcium (Figure 8).

|
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f_::omposir.ion | | ' 1
ichimigue des i ‘ |
lcendres de : ‘
Itmseau (%) 42 & 70 2&10J03ao,.o 2a o,yaam lo,6

Figure 8 Composition minérale des cendres du roseau Phragmites australis [2]
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11.4. Plantes de la méme famille

11.4.a. Graminées

Le Phragmites australis appartient a la famille des graminées. Gramineae (également appelée
Poaceae) est le nom scientifique donné a une grande famille botanique (11 000 espéces). Les Poacées
incluent des herbes et céréales mais également des bambous (Figure 9) [19]. On utilise généralement

le terme chaume pour identifier ces graminées.

Canne de Provence

v
I o
w
]
9
‘©
a

Figure 9 Famille des herbes et cannes [19]

Les traits caractéristiques de cette famille sont :
- Une tige cylindrique et souvent creuse par résorption de la moelle centrale.
- Des faisceaux qui permettent la circulation de la séve entrecroisés et renfermant des fibres
de renfort de la tige.
- Des tiges comportant des noeuds d’ol émerge une feuille. Ces noeuds servent au maintien

vertical de la tige.

Le roseau commun aura donc des propriétés similaires aux autres végétaux de cette famille en
plus d’avoir un aspect visuel comparable. Pour ce qui est de la composition, si I’'on compare le roseau
Phragmites aux cannes (Bagasse et Bambou), le taux de cellulose est plus important pour le Phragmites
tandis que les taux de lignine et hémicellulose sont comparables (Figure 10). Les fibres issues des

herbes (Spart et Sabai) contiennent moins de cellulose mais plus d’hémicellulose que le Phragmites.

34
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Type of fiber Cellulose Lignin Pentosan Ash Silica Spiral Angle

(deg)
Stalk Fiber
Straw
Rice 28-48 12-16 23-28 15-20 9-14 -
Wheat 29-51 16-21 26-32 4,5-9 3-7 -
Barley 31-45 14-15 24-29 5-7 3-0 -
Qat 31-48 16-19 27-38 6-8 4-6.5 -
Rva 33-50 16-19 27-30 2-5 0 5-4 -
Cane fiber
Bagasse 32-48 19-24 27-32 1.5-5 0.7-3.5 -
Bamboo 26-43 21-31 15-26 1.7-5 0.7 -
Grass fiber
Esparto 33-38 17-19 27-32 6-8 - -
Sﬂhai - 22 24 [ - -
Reed fiber
Phragmites
Conmmunis 44-46 22-24 20 3 2
Bast Fiber
Seed flax 43-47 21-23 24-26 5 - 8-10
Kenaf 44-57 15-19 22-23 2-5 - 8
Tute 45-63 21-26 18-21 0.5-2 8
Hemp 57-77 9-13 14-17 0.8 - 6
Ramie 89-91 - 5-8 - - 8
Core fiber
Kenaf 37-49 15-21 18-24 2-4 - -
Jute 41-48 21-24 18-22 0.8 -
Leaf fiber
Abaca -
(Manila) 56-63 7-9 15-17 1-3 - -
Sisal
(agave) 43-62 7-9 21-24 0.6-1 - 10-25
Seed Hull fiber
Cotton 85-96 0.7-1.6 1-3 0.8-2 - -
Wood fiber
Coniferous 40-45 26-34 7-14 <1 - -
Deciduous 38-49 23-30 19-26 <1 - -

Figure 10 Composition chimique de différentes fibres végétales [90]

Les compositions chimiques étant assez variables pour un méme végétal, les travaux de la these
seront axés sur la comparaison des méthodes existantes pour le dosage des constituants et les
différences observées selon le procédé utilisé. La composition du phragmites sera également étudiée
selon différents parameétres (lieu et période de récolte) dans un but de consolider les connaissances

actuelles sur le roseau phragmites.

11.4.b. Confusion Miscanthus/Phragmites

Il n"existe que trés peu de publications étudiant le roseau Phragmites, une réelle confusion

étant faite entre le miscanthus et le roseau commun.
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Il existe de nombreuses variétés de miscanthus ; trois en particulier sont étudiées : le Sinensis,
le Sacchariflorus et le Giganteus [20]. Le Miscanthus Giganteus est une espéce hybride stérile issue
d’un croisement entre le Miscanthus Sinensis et le Miscanthus Sacchariflorus. Cet hybride stérile a été
développé pour la production d’énergie et plus précisément de bioéthanol, puis a été plus largement
étudié pour I'application en composites. Le miscanthus est plus grand en taille que le Phragmites, de
méme pour le diameétre des tiges qui est plus important chez le roseau de culture et comparable a celui
de la canne de Provence (Figure 9).

Sa stérilité en fait une espéce non invasive mais dont le semis est obligatoire pour que les
rhizomes se développent et perdurent. Il s’agit d’'une plante se cultivant sur les terres agricoles et sur
des sols drainés, contrairement au roseau commun qui évolue dans les zones humides, lacs et riviéres.
Le Phragmites australis est donc indépendant des enjeux agricoles et ne demande aucun semis ni
intrant chimique pour sa croissance. Cette différence est un réel avantage en termes écologiques et

agricoles compte tenu des enjeux actuels et 'augmentation de la population.

I1l. REPARTITION GEOGRAPHIQUE ET HABITAT

ll.1. A léchelle mondiale

Le roseau commun a la particularité de pouvoir se développer dans toutes les zones humides, des
étangs aux marais mais également dans certains fossés. |l peut aussi bien évoluer dans des eaux douces
ou saumatres, c’est pourquoi ce roseau s’est implanté sur tous les continents excepté I’Antarctique
[10]. De ce fait, le Phragmites australis est reconnu comme la plante angiosperme’ la plus répandue

sur Terre (Figure 11).

Sous formes native et non-native, il s’agit d’'une plante pouvant résister aux conditions extrémes
comme la sécheresse ou bien le gel. Ce caractere non-natif est di, d’une part, au déplacement
intentionnel de plants de Phragmites pour stabiliser des berges [21] et d’autre part, de facon
accidentelle, par exemple avec le transfert du Phragmites de I'Europe a I’Amérique du Nord [22]. Ces

mouvements construisent alors un réseau mondial de Phragmites natifs et non-natifs.

7 Plante a graines dont I’ovule, fécondé par I’intermédiaire d’un tube pollinique, se transforme en un fruit.
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Figure 11 Répartition du Phragmites Australis dans le monde [10]

Bien que le Phragmites soit considéré comme une seule et unique espece, les formes native et non-
native créent des variations considérables de caractéristiques morphologiques et écophysiologiques.
Ces variations sont dues a la compétition des deux formes dans I'invasion de certaines zones.

Les deux formes sont présentes aux Etats-Unis et des recherches ont montré que la forme
introduite dominait la forme indigéne grace a des rhizomes et stolons plus grands encourageant de ce
fait la reproduction végétative [23]. D’'importantes ressources économiques sont utilisées en Amérique
du Nord pour contréler la propagation de ces lignées envahissantes. En Europe, bien qu’il n’y ait pas
de formes non-natives, des moyens financiers sont utilisés pour préserver et gérer les zones humides
et les roseliéres qui abritent des oiseaux menacés. Les voies de contréle de I'expansion du roseau

seront détaillées dans la partie V.2 page 42.

I1.2. En France

La majorité des roselieres en France sont privées et appartiennent a des particuliers ; cela
représente 71 % des sites, soit 83 % de la superficie totale des roseliéres frangaises (Figure 12). Les
trois quarts de la surface de roselieres sont dans des zones humides littorales (marais, estuaires...)
tandis que le reste appartient aux zones humides intérieures (bordure de cours d’eau, étangs, lacs...)
[24]. Si I'on raisonne en nombre de sites, les deux tiers des roseliéres sont dans les zones intérieures

et principalement au niveau des étangs.
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Figure 12 Répartition de la surface des roselieres selon leur statut

lll.2.a. En superficie

Le Phragmites est présent dans toutes les régions de France sur des surfaces plus ou moins

étendues (Figure 13).

+de 10000 ha
2000 a 10 000 ha
1500 a 2 000 ha
100041500 ha
100 a 1 000 ha

- de 100 ha

IO

Figure 13 Superficie des roseliéres selon les régions de France (ha=hectare) [24]

Les régions Provence-Alpes-Cote-d’Azur et Pays-de-la-Loire comptabilisent a elles deux 14 300 et
18 100 hectares respectivement, soit plus de la moitié de la superficie nationale qui est de 55 300
hectares (données 2008) [24] ; viennent ensuite le Languedoc-Roussillon avec 7 500 hectares et la
Bretagne avec 2000 hectares.

La Camargue (13) est de loin la roseliére la plus grande de France avec presque 14 000 hectares,
suivie du Marais de la Briére (44) avec 7 700 hectares et de la Riviere et du Marais de I'Erdre (44) avec
5 400 hectares. Sept zones ont des surfaces comprises entre 1 000 et 4 000 hectares, dans 'ordre : les
Etangs Palavasiens (34), 'Estuaire de la Loire (44), la Petite Camargue (30), le Lac de Grand-Lieu (44),

I’Estuaire de la Seine (14-27-76), les Etangs de le Brenne (36) et I'Estuaire de la Gironde (17-33). Deux
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zones ont des surfaces comprises entre 500 et 1 000 hectares tandis que huit sont comprises entre 300

et 500 hectares.

111.2.b. En nombre de sites

En raison de la présence des Etangs de la Dombes et de la Plaine du Forez, la région Rhéne-Alpes
compte plus de 400 roselieres. La Bretagne est la deuxiéme région avec 183 sites suivie de la région
Champagne-Ardenne avec 163 roseliéres (Figure 14). Quatre régions ont plus d’'une centaine de sites

(Poitou-Charentes, Lorraine, Pays de la Loire et Centre).

Figure 14 Nombre de roseliéres selon les régions de France [24]

I11.3. En Bretagne

La surface des roseliéres en Bretagne, comme dans le reste du pays, tend a diminuer depuis le début
du XX®™esiécle. En effet, ce constat est |ié d’une part a I'abandon de la gestion traditionnelle et d’autre
part a I'intensification des pratiques agricoles également liée a la pression urbaine. Tous ces facteurs
tendent a faire disparaitre les roseliéres pourtant vitales au maintien d’un écosystéeme dans les zones
humides.

Un inventaire a été réalisé entre 1998 et 2008 par 'ONCFS (Office Nationale de le Chasse et de la
Faune Sauvage).

Comme évoqué précédemment, la Bretagne posséde prés de 2 000 hectares répartis dans 183
roselieres. Le littoral breton s’étendant sur plus de 1 700 kms [25], la moitié de la superficie des
roselieres se trouve dans des marais (Figure 15). Le roseau se développe en plus grande surface dans

les marais car le niveau d’eau est quasiment identique sur une surface importante.
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Le quart de ces surfaces correspond aux étangs, la ou le roseau joue un réle dans la qualité de I'eau

par son action d’épuration.

Lesrivieres et fleuves accueillent également des rose

ieres (15 % de la superficie totale), plus petites
en surface. Ces roselieres servent de zones d’expansion des crues et protegent les rives de I'érosion

[26]. Quelques exemples : le Scorff et la riviere d’Auray dans le Morbihan, la Laita et I’Aulne dans le

Finistére.

Superficie de roseliéres (ha)

75 Emarais

293

Wétang

Eriviere
1073

Dautre (graviére, bassin de
décantation)

Figure 15 Répartition de la superficie des roseliéres en Bretagne

IV. LE ROSEAU PHRAGMITES AUSTRALIS DANS L’ECOSYSTEME

Le terme « écosysteme » a été utilisé pour la premiére fois par le botaniste Arthur George Tansley
en 1935 [27]. Un écosystéeme est caractérisé par un milieu dans lequel les conditions physicochimiques
sont homogenes et permettent le développement d’un ensemble d’organismes vivants.

Comme évoqué précédemment, le roseau commun joue un réle important dans la sauvegarde de
|’écosysteme des zones humides. Les roselieres formées par le Phragmites et d’autres especes
végétales participent au développement et a la survie de la biodiversité animale.

D’apres le recensement réalisé par 'ONCFS en 2008 [24], il existe deux types de roselieres : les
roselieres basses et les roseliéres hautes. On compte sept especes végétales dans les roseliéres hautes
qui forment une végétation compacte et élevée : Le roseau commun (Phragmites australis), la
baldingére faux-roseau (Phalaris arundinacea), les massettes (Typha latifolia et T. angustifolia), le

scirpe lacustre (Scirpus lacustris), le scirpe maritime (Bolboschoenus maritimus), et la grande glycérie

(Glyceria maxima) (Figure 16).
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Figure 16 Les especes végétales présentes dans les roseliéres [26]
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Si toutefois le roseau commun est essentiel pour son role dans I'écosysteme, celui-ci est également
VU comme une menace pour son caractére invasif. En effet, le Phragmites étant capable d’évoluer dans
les eaux saumatres, de nombreuses espéces végétales sont étouffées par ce roseau, c’est le cas de la
Spartine qui, par manque de lumiére, ne survit pas [28].

Le roseau est alors indispensable a la pérennité des zones humides a condition d’entretenir les
roselieres de facon responsable.

Cette partie aborde ces deux aspects, I'importance du phragmites dans I'équilibre de I'écosystéme
et les moyens mis en place pour conserver ces zones humides, c’est-a-dire I’entretien des roseliéres

pour contenir I'invasion du Phragmites.

IV.1. Lerole desroseliéres

Pour tout plan d’eau (lac, riviere, étang...) dont la hauteur atteint deux métres, une roseliére peut
se former ; le roseau commun est le premier végétal a s'implanter lorsque les conditions sont réunies.
Lorsque la roseliére est formée, elle progresse d’environ six metres tous les ans.

Sans entretien, c’est-a-dire sans coupe ni récolte du roseau, il y a un phénoméne d’atterrissement?®
qui apparait. Les tiges sechent pendant I’hiver et tombent au sol créant ainsi de la nouvelle matiere
organique. La vitesse d’atterrissement de certains plans d’eau peut atteindre un metre en sept ans [2].
Cette matiére organique créée par la décomposition des roseaux diminue la quantité d’eau dans les
marais et permet I'implantation de nouvelles especes végétales comme le saule ou bien le bouleau qui
sont les premiers arbres a s’implanter. Cette dynamique d’atterrissement entraine la formation a
terme de milieux forestiers, la disparition de la zone humide et donc la disparition des espéces
aquatiques précédemment présentes dans la roseliére [2]. De plus la gestion de zones humides est un
élément clef dans la lutte contre le réchauffement climatique [29].

Les roselieres ont plusieurs réles ; le premier est la protection des rives contre I'érosion ; en effet,
elles amortissent les courants apportés par les marées et les crues. Elles servent également de filtres
pour les sédiments et absorbent les nutriments de I'eau participant ainsi a son épuration et son
oxygénation [30].

Entretenir les roselieres c’est également permettre une grande diversité biologique. En effet, les
roselieres permettent non seulement I'accueil d’'une centaine d’espéces d’insectes (libellules...) mais
également des especes d’oiseaux protégées. Les poissons, batraciens, reptiles et mammiferes font
aussi partie de cet écosysteme [24]. Les roselieres sont un refuge pour les poissons lors des crues

importantes, la densité des tiges atténuant le courant.

8 En bordure d’une étendue d’eau, accumulation de matériel (terre, limon, sable, gravier) qui en réduit la surface.
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Certaines especes d’oiseaux ne font leur nid que dans les roseliéres, c’est le cas de la Rousserolle
turdoide qui accroche son nid aux tiges du roseau. Le Héron pourpré, le Butor étoilé, le Busard des
roseaux et le Hibou des marais sont également des espéeces présentes dans les roseliéres.

Parmiles mammiféres présents dans ces plans d’eau se trouvent en abondance le Rat des moissons.
Le Campagnol amphibie, la Musaraigne aquatique, le Rat musqué et le Ragondin sont également des
especes habitant les roseliéres et s’alimentant des rhizomes et pousses de roseau. Un peu plus gros,
on y trouve aussi des Putois, Belettes, Hermine, Vison et Loutre. Lorsque la roseliere a une taille assez
importante, le sanglier y trouve refuge [2].

Pour résumer, les roseliéres sont le berceau d’un écosysteme riche et varié. Il est d’une importance

capitale de préserver ces zones humides pour assurer la pérennité des étres vivants qui y résident.

IV.2. Controle de I'expansion

Il existe plusieurs options pour contréler la propagation du Phragmites, des controles biologiques,
physiques ou bien chimiques [31].

Le contrble biologique peut se faire par I'introduction d’insectes comme la Cochenille farineuse
sans pattes (Chaetococcus phragmitis) et la Noctuelle (Rhizedra lutosa) qui se nourrissent des rhizomes
du Phragmites. Certaines études ont été réalisées en Amérique du Nord pour démontrer 'efficacité de
la méthode [32]. Toutefois, il est important de prendre toutes les précautions nécessaires lors de
I'introduction de ces insectes qui peuvent étre tout aussi ravageurs sur d’autres espéces végétales non
invasives.

Le contrble chimique a été expérimenté pour la premiére fois en 1985 avec |'utilisation d’un
herbicide appelé RodeoTM pulvérisé dans les zones aquatiques plusieurs années de suite a des taux
élevés [33]. Cependant, ces expérimentations ne sont pas concluantes au vu de la reprise du
Phragmites quelques années plus tard. D’autres études ont été menées en 1999 en combinant la coupe
du roseau et l'utilisation de glyphosate. L’herbicide pouvait alors s’infiltrer dans les rhizomes [34].
Depuis cette étude, la dangerosité du glyphosate a été démontrée et fait désormais appel a certaines
réglementations.

Le contrdle physique correspond a la gestion mécanique des roseliéres, c’est-a-dire la récolte. Cette
solution est la plus viable a long terme.

De nos jours, la propagation du roseau commun est gérée différemment suivant les Etats. Au
Canada, des groupes de Recherche étudient les contrdles chimiques et le brilage des parcelles [35].

En Europe, la coupe est utilisée en priorité.
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CHAPITRE 1 : PRESENTATION DU ROSEAU COMMUN PHRAGMITES AUSTRALIS ET ENJEUX DE LA THESE

IV.3. Entretien des roselieres

Une roseliere régulierement entretenue, c’est-a-dire fauchée, a vu s’enrichir de plus de trente

Figure 17 Photo de la roseliere de Pen Mané a Locmiquélic (56), © C. Danilo

especes sa composition floristique en Briére [36]. Cette observation est la preuve que la fauche du
roseau est un point clef dans la sauvegarde des roselieres.

La question est désormais : Quelle est la période idéale pour la fauche d’une roseliére ?

IV.3.a. Le roseau d’hiver

Le roseau peut étre récolté a des fins commerciales, par exemple pour la couverture des toits en
chaume mais également pour la confection de palissages et coupe-vent.

Comme abordé dans la partie |.1 page 26, le roseau commun est utilisé depuis des millénaires pour
les toitures. Cette utilisation nécessite de récolter le roseau I'hiver, c’est-a-dire aux premieres gelées,
afin que la plupart des plantes dites d’accompagnements soient seches et aux pieds des tiges de
roseau. La coupe se fait ensuite entre 10 et 20 cm du pied, il ne faut pas récolter plus bas au risque de
ne pas voir le roseau repousser et il ne faut pas non plus récolter plus haut car la tige devient trop
fragile pour I'application souhaitée [37].

La coupe du roseau ayant lieu apres la période de végétation, la roseliere voit alors un impact positif
sur son développement. En effet, la récolte du roseau améliore la luminosité et augmente la
température du sol pour les jeunes pousses en développement dans celui-ci. Toutes conditions égales
par ailleurs, une parcelle récoltée I’hiver de I'année n verra sa densité de tiges doubler 'année n+1 [2].

La coupe hivernale est utilisée dans beaucoup de régions d’Europe, c’est méme la période
privilégiée dans les milieux humides menacés par I'activité humaine. La récolte du roseau en hiver
permet le maintien des roselieres.

Cependant, il est a noter que cette coupe modifie la physionomie du milieu. En effet, la roseliére

passe d’'un ensemble de tiges hautes et denses a un milieu ou les tiges dépassent a peine de quelques
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centimetres. Cette récolte a donc pour conséquences une modification de |’habitat pour tous les étres
vivants de la roseliere et en particulier les oiseaux qui se reproduisent dans les tiges seches (Mésange
a moustaches, Busard des roseaux et Rale d’eau) et ceux ayant besoin de vieux matériaux pour la
constitution de leur nid (Canard colvert et Fuligule milouin). Le constat est le méme pour les
mammiféres qui sont plus sédentaires que les oiseaux |'hiver [2].

Afin de protéger les roselieres et d’assurer la pérennité de I'écosysteme, la récolte du roseau ne
doit pas se faire sur la totalité de la surface de la roseliéere.

Toutefois, la non-récolte du roseau est également problématique car elle entraine une
densification des tiges telle qu’il devient impossible pour les oiseaux d’y construire un nid, notamment
pour ceux s’y rendant a la nage.

La récolte du roseau améliore la circulation de I'air et de I’eau et permet un meilleur ensoleillement,
augmentant ainsi la productivité de celle-ci. Une roseliére produit en moyenne de 30 a 45 tonnes par

hectare de roseau par an [24].

IV.3.b. Le roseau d’été dit vert

Il est a noter que les réserves naturelles sont protégées et donc fauchées a la fin de I'été pour limiter
I’expansion du roseau et pour ne pas perturber les animaux présents. C'est le cas pour 40 % de la
superficie des roselieres bretonnes qui est sous la protection du réseau Natura 2000 [26]. L'idée étant
de préserver I'’écosysteme des marais principalement, un reglement est appliqué au sujet de la fauche
(outil utilisé, surface récoltée...).

Un roseau vert est un roseau coupé avant la fin de la période de végétation, entre mi-aolt et mi-
octobre. Cette coupe est défavorable au roseau en termes de capacité de propagation. En effet,
lorsque la récolte est réalisée mi-ao(t, elle diminue de moitié le nombre de tiges I'année suivante.
Méme constat lorsque la coupe est faite mi-septembre mais moins dramatique avec un tiers des tiges
ne repoussant pas [38].

Cette récolte estivale a également des conséquences sur la morphologies des tiges ; celles-ci
pousseront plus petites en taille et en diamétre I'année suivante. La coupe faite a partir de mi-octobre
n’a que tres peu voire pas d’influence sur les propriétés morphologiques des tiges ni sur leur nombre
I"'année d’apres [2].

Lorsque la coupe est réalisée pendant la période de végétation, c’est-a-dire en mai ou en juin, les
conséquences sont beaucoup plus marquées. En effet, les rhizomes n’ont pas le temps de reconstituer
leurs réserves pour I’hiver. Apres trois années consécutives de fauche estivales, certaines roselieres se

sont transformées en prairies a herbes courtes, lisieres et chardons [31]. De méme, une roseliere
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fauchée deux fois dans I'année (juin et septembre) a une repousse quatre fois moins importante

I’année suivante.

En conclusion, la période de récolte du roseau est un élément essentiel a prendre en compte pour
le maintien de I'écosysteme des zones humides. La fauche du roseau a des impacts négatifs comme
positifs sur les étres vivants peuplant les roselieres. Lorsque le roseau est coupé trop tot, c’est-a-dire
en période de végétation (de mai a ao(t), le milieu sera alors défavorable pour certains oiseaux faisant
leur nid au début du printemps. Cependant, cette fauche estivale, lorsqu’elle est faite a la fin de I'été,
permettra I'acces a la nage a l'intérieur de la roseliére.

La coupe hivernale est celle qui est la plus favorable aux roseaux car elle n’appauvrit pas les
rhizomes et démultiplie le nombre de tiges mais elle est défavorable a I’écosysteme. En effet, les
roselieres deviennent plus denses car les rhizomes ne sont pas appauvris. Elles ne peuvent plus
accueillir d’oiseaux sauf si elles sont entretenues régulierement. |l devient donc indispensable de les
entretenir en effectuant des rotations tous les 3a 5 ans.

Ainsi, la récolte du roseau, bien que complexe, est nécessaire. Elle doit étre faite suivant des
rotations chaque année afin de ne pas déséquilibrer I'’écosystéme des marais.

Lorsque les parcelles sont exploitées I'hiver, le roseau est utilisé pour le batiment principalement
avec |'utilisation dans la couverture des toits en chaume. Les grandes étendues de roselieres sont
découpées en une mosaique de parcelles récoltées en alternance, certaines ne |'étant jamais pour

permettre la pérennité de certaines especes.

IV.3.c. Méthodes de récolte

Figure 18 Photos d'une dameuse modifiée pour la récolte du roseau, © C. Danilo

Il existe différents types de récolte. La récolte manuelle a longtemps été utilisée et est encore
employée pour certaines parcelles en Europe. En effet, les roselieres étant des plans d’eau, I'acces en
bateau peut y étre nécessaire. La récolte se fait donc a la faux a bords de bateaux [39]. La fauche peut

également se faire a la faucille, dans ce cas, le récoltant travaille a méme le sol ou dans I'eau.
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La récolte mécanisée a vu le jour dans les années 50 en France, avec I'adaptation d’engins agricoles
pour la coupe du roseau et bottelage manuel aprés tri. Cette mécanisation devient quasiment
universelle a partir de 1970 méme si les méthodes varient. Le métier de récoltant de roseau étant
assez peu répandu, il a fallu une adaptation des machines agricoles pour un passage dans un milieu
humide. C'est le cas pour la machine en Figure 18, une dameuse modifiée pour pouvoir récolter le
roseau en zones humides. Munie de chenilles, celle-ci ne détériore pas les sols aprés son passage et
peut récolter le roseau dans des eaux peu profondes ce qui n’est pas le cas pour des tracteurs. Dans le
marais de Pen Mané a Locmiquélic (56) (Figure 17), une partie de la roseliére, fauchée en septembre
(roseau vert), est récoltée avec cette machine. Un nouveau procédé a été testé depuis peu, il s’agit de
la méme technique que pour du foin, c’est-a-dire fauchage, fanage® (Figure 20), andainage!® et
bottelage (Figure 19). Cet essai a été réalisé sur une zone seéche c’est-a-dire accessible en tracteur.

Le roseau peut étre récolté soit sous forme de tiges entiéres, pour 'application de couverture des
toits, soit pré-broyé en trongons de tailles variables selon la machine utilisée.

Les utilisations faites de ce roseau et le potentiel a exploiter seront abordés dans la partie V Page

47.

Figure 20 Photo du fanage du roseau fauché, © C. Danilo

Figure 19 Photos du bottelage du roseau fauché, © C. Danilo

9 Aération de la matiére coupée pour faciliter le séchage
10 Formation de tas allongés
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V. VOIES DE VALORISATION DU ROSEAU COMMUN

V.1. Utilisation du roseau phragmites et études actuelles

Le roseau commun est utilisé dans différents domaines et sous diverses formes. Dans le Tableau 1
est détaillée une liste non exhaustive des différentes utilisations du phragmites avec le type de roseau
(hivernal ou estival), la partie de la plante utilisée et les transformations nécessaires (séchage,
broyage...).

Dans cette thése, la valorisation du phragmites sera étudiée dans deux domaines: en
écoconstruction qui est un domaine assez large et en plasturgie, une voie de valorisation trés peu

étudiée dans la littérature scientifique.

Domaine Batiment Industrie Energie Agriculture
Utilisation Couverture Panneaux Pate a Combustion Biogaz Phytoremédiation
des toits isolants papier Bioéthanol
Récolte Hiver Hiver Hiver Hiver Eté Toute I'année
Formes du Tiges entieres, Paille Roseau sec Tiges Plantes Roseau sur pieds
roseau longues et compressée entiéres entiéres
flexibles
Transformation Retirer les Séchage, Broyage et Séchage, Broyage, Récolte réguliere
nécessaire feuilles compression pressage broyage et extraction pour I'optimisation
résiduelles des granulats fabrication de la fonction
Tiges et ajout de des pellets
diamétre colle
homogéne
Références [40] [41] [39] [42] [43] [44] [45] [46]

Tableau 1 Récapitulatif des utilisations actuelles du roseau commun

Le matériau de 1°°¢ transformation correspond au roseau ayant été pré-broyé en trongons
(quelques cm) ou broyé en granulats (quelques mm).

En éco-construction, le roseau a principalement été étudié pour la couverture des toits. Plusieurs
parametres sont importants pour cette application, la provenance du roseau ainsi que la période de
récolte. En effet, il s’agit de deux parameétres faisant varier la composition en polysaccharides mais
également en minéraux (silicium, magnésium, phosphore, calcium, potassium et sulfure). Cette
composition varie également suivant la hauteur de la tige. Le roseau sera plus ou moins sensible a

I’humidité selon sa composition. Le diameétre et la morphologie des tiges jouent également un réle
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important dans cette application. Des tiges avec un diameétre trop petit peuvent casser et lorsque le
diametre atteint une valeur trop importante, la tige n’est plus assez souple [47].

Dans la construction, le roseau est de plus en plus étudié comme barriere acoustique et comme
panneau d’isolation thermique. Les propriétés acoustiques et thermiques des tiges de roseau

phragmites ont été étudiées par différentes équipes de Recherche [48]-[50].

V.2. Objectifs des travaux de these

Le phragmites est trés peu étudié comme matériau de renfort dans les composites, a matrice
minérale ou polymére. Pourtant, au vu des propriétés remarquables de cette plante, il nous a semblé
intéressant de I"étudier dans le but de valoriser ce produit issu de la gestion des zones humides et qui
n’utilise pas de surfaces agricoles.

Pour cela, étant donné le peu de travaux sur les composites a base de roseau, il est nécessaire de
disposer de données expérimentales pour certains matériaux de références auxquels comparer les
résultats obtenus sur le roseau.

Pour le volet plasturgie, le roseau n’étant pas une plante fibreuse comme le lin ou le chanvre, les
composites seront réalisés a partir de farines (0-500 um), c’est-a-dire des tiges entiéres de roseau
broyées. Les propriétés pourront donc étre comparées a celles des composites a base de farine de
bois, communément appelés WPC (Wood Plastic Composites), ou bien aux composites a base de
miscanthus.

Pour le volet éco-construction, et pour l'isolation en particulier, la chénevotte de chanvre a été
choisie comme granulat de référence. En effet, la chenevotte a été et est encore trés étudiée dans le
batiment [51]-[53]. Issue de I'intérieur de la tige du chanvre, ce granulat trés poreux est utilisé en vrac
mais également dans des bétons. Il sera intéressant d’explorer différents type de liants minéraux, a
base de chaux ou de terre, pour comparer les comportements du phragmites et de la chénevotte
associés a différents liants.

Dans la suite du manuscrit, nous présenterons les principaux résultats des travaux scientifiques

utiles a notre étude a chaque début de chapitre.
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VI. PRESENTATION DES MATERIAUX DE L’ETUDE

VI.1.

Les différents échantillons de roseaux

Les échantillons utilisés dans I'étude « plasturgie » sont détaillés dans le Tableau 2. Il s’agit de

farines de roseaux venant de Bretagne et du Parc Naturel de la Brenne fournies par un partenaire de

la thése ADEV Environnement. Ce sont tous deux des échantillons de récolte hivernale. Le tableau

détaille deux broyages différents. En effet, il sera expliqué dans la suite du mémoire une

problématique de sable et de copeaux métalliques contenus dans la farine broyée par ADEV

Environnement. Il a donc été décidé de broyer directement les granulats 2-6 mm de la méme récolte

au Centre de Recherche.

lere campagne

Campagnes suivantes

Nom de I'échantillon Brenne Bretagne Brenne Bretagne
Abréviation Echantillons non utilisés BR BZ
Origine Parc de la Brenne Roseliére Finistere Parc de la Brenne Roseliére Finistere
8 (33) (29) (29)

Période de récolte

Hiver 2016-17

Hiver 2016-17

Hiver 2016-17

Hiver 2016-17

. ADEV ADEV
Récoltant ) M. Volant . M. Volant
Environnement Environnement
Broyage ADEV Environnement IRDL a partir de granulats 2-6 mm
Taille 0-500 pum 0-500 um

Tableau 2 Données sur les échantillons de roseau utilisés pour le volet plasturgie

Le Tableau 3 récapitule les données sur les échantillons étudiés dans le volet Ecoconstruction.

“Nom (?ie Brgtagne Camargue Brenne Velving Velving Waldhouse Waldhouse
I'échantillon bigbiag
. BREN VEL-S6 WAL19-S6
Abréviation ADEV CAM BRENS0 VEL-S12 VEL-V12 WAL-S12 WAL20-S6
Roselicre Parc Naturel
Origine Finistore Régional de Parc de la Réserve haturelle de Waldhouse, (57)
Camargue Brenne Velving (57)
(29)
(13)
Période de Hiver 2015- Hiver
coupe 2016 Mars 2019 2016-2017 11/02/2020 | 18/09/2019 Mars 2019 Mars 2020
Récolte Lors de la coupe 11/02/2020 | 11/02/2020 Lors de la coupe
. Conservatoire d'espaces Parc Naturel Régional des
DE
Récoltant NC ADEV naturels - Lorraine Vosges du Nord (PNRVN)
Broyage ADEV Tuilerie Briqueterie Lanter (67)
Taill 10-30 10-30 mm 6 mm " 12 mm 6
arte ~=umm 30-50 mm 12 mm mm 6 mm mm

Tableau 3 Données sur les échantillons de roseau utilisés pour le volet Ecoconstruction
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Comme évoqué précédemment, les propriétés du phragmites peuvent varier selon différents
parametres. Tout d’abord, le lieu donnera des informations sur I’environnement dans lequel a évolué

le roseau. La Figure 21 récapitule les lieux de récolte des échantillons du volet écoconstruction.
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Figure 21 Lieux de récolte des échantillons de roseaux Phragmites

La période de récolte est également un élément a considérer car elle donnera des indications sur
I’état du roseau (roseau vert ou roseau sec). Un roseau récolté a la fin de I'été ne sera pas sec et les
nutriments encore présents dans la tige pourront avoir une influence dans la formulation des bétons.
Une roseliére récoltée a la fin de I'été aura environ 70 % en masse de phragmites seulement. En effet,
cette roseliere qui doit étre fauchée I'été se trouve, en France, dans des parcs naturels préservés avec
une variété d’especes végétales plus importante que pour une roseliere d’hiver. Par exemple, dans
I’échantillon récolté dans la réserve naturelle de Velving, le phragmites est mélé aux espéeces Juncus

Subnodulosus, Lysimachia Vulgaris et Mentha Aquatica principalement.

Lorsque le roseau est récolté aprés les premiéres gelées, les espéces végétales de petites tailles,
une fois seches et au sol, ne seront pas récoltées. L’hypothese qu’il n’y a que du phragmites dans les
échantillons récoltés sera donc faite pour tous les échantillons de roselieres fauchées I’hiver.

Des échantillons de la Réserve Naturelle de Velving ont été récoltés en septembre (fauchage
annuel) et en février (prélevement manuel) pour évaluer I'effet d’'un échantillon vert séché et roui car

récolté cing mois apreés le fauchage et d’'un échantillon sec sur pieds.

50
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La répartition granulométrique est également importante, les roseaux de la Réserve Naturelle de
Velving et de Waldhouse ont été broyés a 6 et 12 mm pour étudier I'influence de la taille des particules
sur les propriétés d’un béton. Il en est de méme pour les trois échantillons broyés par ADEV, les roseaux

de Bretagne, de Brenne et de Camargue.

VI.2. Les références

Pour le volet plasturgie, les farines de bois (BO) et de miscanthus (Ml) sont les références. Le bois
utilisé provient de la scierie d’'un des partenaires de cette thése. Il s’agit de bois de pins et d’épicéas
provenant du Morbihan principalement. Le miscanthus provient de Loire-Atlantique ; il s’agit de
miscanthus giganteus, I'espece hybride, qui a également été broyée par la scierie.

Dans le volet écoconstruction on s’appuie sur la chénevotte (REF) comme référence. Il s’agit d’'une
chénevotte artisanale d’un producteur faisant partie de I'association des Chanvriers en Circuit Court

(30).
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CONCLUSION

L'utilisation du roseau commun Phragmites australis date de plusieurs millénaires. En effet, cette
plante a caractere invasif est utilisée depuis la Préhistoire dans les habitations. Le phragmites est une
espece cosmopolite capable de croitre dans n’importe quel milieu humide en eaux douces ou
saumatres mais également a pH élevé. Sa grande adaptabilité en a fait la plante angiosperme la plus
répandue sur Terre. Du fait de son caractére invasif, ce roseau se reproduisant par voies végétative et
par semence domine les zones humides. Cette invasion menace I'écosystéme des marais en réduisant
la richesse des especes végétales et animales qui y vivent. De nombreuses espéces végétales sont
étouffées par ce roseau, de méme pour certaines especes d’oiseaux faisant leur nid dans les roseliéres.
La densification d’une roseliere non entretenue rend difficile voire impossible d’accés les zones
pourtant indispensables aux especes menacées. Un fauchage et une récolte responsables, c’est-a-dire
en alternant les zones, pour ne pas laisser sans abris les étres vivants peuplant les zones humides, font
partie de la gestion des roselieres et permettent la sauvegarde de cette riche diversité. Le roseau
pouvant étre récolté a différentes périodes, il aura des propriétés différentes, tout comme le lieu de

récolte qui pourra avoir une incidence sur ses propriétés.

L'objectif de ce travail de these concerne I'étude de la valorisation du roseau pour des applications
en composites. En effet, que ce soit dans le domaine de la plasturgie ou de I'écoconstruction pour
Iisolation, l'utilisation de granulats végétaux est de plus en plus étudiée. L'impact environnemental
des matériaux est un point clef lors de I’élaboration de ceux-ci. L'utilisation des granulats végétaux se
présente comme une solution durable et peu énergivore pour les enjeux environnementaux du XX|é™e

siecle.
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CHAPITRE 2 : CARACTERISATION DES MATERIAUX DE

PREMIERE TRANSFORMATION
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INTRODUCTION

Une bonne connaissance de la matiére premiére lors d’une étude scientifique de valorisation est
indispensable, d’autant plus lorsque le matériau concerné a fait I'objet de trés peu d’études
scientifiques, ce qui est le cas du roseau commun Phragmites australis. Afin de mieux comprendre les
phénomeénes observés lors de I'élaboration de composites (en plasturgie comme en éco-construction),
il est donc tres important de réaliser une caractérisation approfondie des matériaux utilisés. Ce sera
I'objet de ce deuxieme chapitre qui présente la totalité des méthodes et des résultats de
caractérisation.

Une définition des matériaux de premiére transformation sera donnée dans la premiére partie du
chapitre ainsi qu’une présentation des échantillons analysés pour le volet plasturgie et pour le volet
écoconstruction.

La seconde partie sera consacrée a la détermination de la composition chimique des différents
échantillons et plus précisément de la teneur en extractibles et composés lignocellulosiques. En effet,
ces données sont un élément important pour la compréhension du comportement d’un matériau
végétal, que ce soit seul, en présence d’humidité, en température mais également quand on l'intégre
dans des matrices polyméres ou minérales. Plusieurs méthodes de dosage chimique, dites
gravimétriques, existent dans la littérature ; c’est pourquoi une comparaison sera faite entre les deux
procédures principalement utilisées, I'une issue de l'industrie papetiére et I'autre de l'industrie
agroalimentaire.

La troisieme partie concernera la caractérisation réalisée sur I’'ensemble des échantillons pour les
deux voies de valorisation, a savoir la distribution granulométrique des farines et granulats végétaux
ainsi que leur courbe de sorption.

La quatrieme partie présentera les méthodes employées pour la caractérisation des farines
uniqguement (phragmites, bois et miscanthus) pour une utilisation en plasturgie ainsi que les résultats.
Cette caractérisation se définit par I’Analyse ThermoGravimérique (ATG) et par la mouillabilité des
farines selon deux méthodes la aussi comparées.

La cinquieme et derniére partie du chapitre concernera I'étude des granulats de roseau pour
I"application en béton isolant. La morphologie des granulats sera étudiée pour comparer le roseau
phragmites et la chenevotte de chanvre. L’absorption d’eau est également un point clef de I'étude
pour mieux comprendre le comportement du granulat dans des formulations de béton. Enfin, toujours
dans le but de comparer la chénevotte et le roseau commun, différentes masses volumiques seront

mesurées ainsi que le taux de poussiére.
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PARTIE 1 : PRESENTATION DES ECHANTILLONS DE ROSEAUX UTILISES PENDANT
LA THESE

I.  MATERIAUX DE PREMIERE TRANSFORMATION

Granulats
Broyage e
P ¥ o

Pré-broyage par
P'ensileuse

Farinc

Figure 22 Processus de broyage pour |'obtention des matériaux de premiere transformation

Les matériaux dits de premiere transformation sont les matériaux n’ayant subi que des étapes de
broyage. Les différentes étapes sont données en Figure 22. Tout commence dans la roseliére ou les
tiges sont pré-broyées par I'ensileuse sous la forme de trongons de 20-30 cm. Dans le cadre de cette
these, différents échantillons ont été utilisés, des granulats pour I'application en béton isolant pour le
batiment et de la farine pour I'application en plasturgie avec la micronisation des granulats.

Différents roseaux phragmites ont été étudiés ; c’est pourquoi la caractérisation de chacun a été

réalisée pour les applications visées.

Il. ECHANTILLONS POUR LE VOLET PLASTURGIE

Il.L1. Farines de roseau Phragmites
Comme expliqué dans le Chapitre 1, deux roseaux d’origines différentes ont été utilisés pour I'étude

de la valorisation dans des composites a matrices polymeéres, un roseau de Bretagne et un du parc de

la Brenne (Tableau 4).
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lere campagne Campagnes suivantes

Nom de I'échantillon Brenne ‘ Bretagne Brenne Bretagne

Abréviation - BR BZ

Origine Parc de la Brenne Roseliere Finistére Parc de la Brenne Roseliere Finistéere
(33) (29) (29)
Période de récolte Hiver 2016-17 Hiver 2016-17 Hiver 2016-17 Hiver 2016-17
Récoltant . ADEV M. Volant . ADEV M. Volant
Environnement Environnement
Broyage ADEV Environnement IRDL a partir de granulats 2-6 mm
Taille 0-500 um 0-500 um

Tableau 4 Données sur les échantillons de roseau utilisés pour le volet plasturgie

I.2.  Problémes rencontrés sur les premiers échantillons

1.2.a. Sable

Une premiere campagne de formulation a été réalisée avec les deux échantillons (Brenne et
Bretagne) en paralléle de la caractérisation de ceux-ci. Il s’est avéré que les échantillons comportaient
des grains minéraux en assez grande quantité qui ont été mis en évidence dans les formulations
composites réalisées et lorsque nous avons calciné les farines pour calculer leur taux de cendres.

Les éprouvettes correspondant aux différentes formulations ont été observées au MEB
(Microscope Electronique a Balayage JEOL JSM 6460LV) muni d’une sonde EDS (Spectroscopie a
Dispersion d’Energie) permettant de réaliser un spectre des éléments présents sur une surface
donnée. Les grains minéraux sont visibles sur les images MEB en Figure 23 ; il s’agit des particules en

surbrillance.

BR10 BR20 BR30

Figure 23 Mise en évidence de particules minérales dans les formulations a base de phragmites

L’analyse EDS de I’échantillon BR20 en Figure 24 met en évidence les éléments chimiques (Carbone,
Oxygene, Sodium, Aluminium, Silicium, Chlore et Potassium) caractéristiques des feldspaths ; il s’agit
trés probablement de roches/cailloux présents parmi les tiges récoltées et broyés lors de la

micronisation des granulats en farines.
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Echantillon : BR20

§ Elément %Masse %Atomique
~ [ 3 : : C 12.76 19.48
: 0] 50.24 57.59
ﬁ Na 0.68 0.55
: Al 681 4.63
Si 2117 13.82
Cl 0.33 0.17
K 8.01 3.76
Total 100.00

—  ewmm ' Image électronique 1

0 0.5 1 1.5 z 25 3 3.5 4 4.5 5 5.5 5 6.5 T
Fleine échelle 7637 cps Curseur : 7.058 (29 cps )

Figure 24 Analyse EDS d'un grain de sable

La présence de sable a également été mise en évidence en plongeant quelques grammes de farine
dans une solution d’lodure de Sodium (Nal) de densité 1,6. La farine de roseau phragmites étant de
densité inférieure a 1, elle reste en surface tandis que les particules de sable plus denses que la solution

de Nal se retrouvent dans le fond du tube a essai (Figure 25).

Farine de roseau

Solution de Nal

Sable
Figure 25 Mise en évidence de sable dans la farine de Phragmites avec une solution de Nal

Le sable a donc été quantifié par calcination des farines 4 heures a 550°C. Ce protocole permet
d’obtenir la partie minérale d’un échantillon. Les granulats de roseau sont également calcinés pour

comparer les valeurs obtenues. Les résultats sont présentés dans le Tableau 5.
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Pour le roseau de Brenne, la quantité de cendres dans la farine est quatre fois supérieure a celle
des granulats du méme lot. Pour le roseau de Bretagne, il y a deux fois plus de cendres dans la farine
gue dans les granulats.

Ces différences de quantités viennent des particules de minéraux présents dans les farines fournies
par ADEV. En effet, lors de la micronisation, les sacs de granulats sont directement versés dans le
broyeur, cailloux et roches compris. Les minéraux se retrouvent ainsi broyés et mélangés aux particules

végétales. Le taux de cendres des granulats correspond a la quantité intrinséque liée au matériau en

lui-méme.
Brenne Bretagne
Farine Granulat Farine Granulat
Taux de cendres 169+14% | 3,7+0,1% | 9,0x0,4% | 4,3+0,1%
(%massique sur échantillon sec)

Tableau 5 Taux de cendres des farines et granulats de roseaux Phragmites australis

11.2.b. Copeaux métalliques

La filiere de récolte du roseau commun n’étant pas encore développée, certaines parcelles sont
récoltées pour la premiere fois. Il est donc possible de trouver des débris de cloture a certains endroits
qui se retrouvent récoltés et broyés lors de la micronisation. Nous avons observé des copeaux
métalliques lors du dosage des constituants du roseau. En effet, lors des réactions sous agitation
magnétique, un barreau aimanté est utilisé récoltant ainsi les copeaux de métaux mélangés a la farine

(copeaux visibles en Figure 26).

s SE—

Figure 26 Copeaux métalliques présents dans la

farine de Brenne sur barreau aimanté

II.3. Echantillons broyés a I'IRDL

La présence de ces éléments (minéraux et métaux) dans les farines modifie les formulations des
composites réalisés. Dans un souci de fiabilité des résultats nous avons mis de coté les formulations
polluées pour en faire de nouvelles avec cette fois-ci des granulats directement broyés a I'IRDL. Les

farines ainsi broyées ont été calcinées afin de vérifier que le taux de cendres correspondait a celui des
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granulats. De plus, un aimant a été passé dans les farines pour s’assurer qu’il n’y avait pas de copeaux
métalliques.

Pour I'application en plasturgie, ce sont les deux farines de phragmites (Brenne et Bretagne) qui
ont été caractérisées du point de vue de leur stabilité thermique par Analyse ThermoGravimétrique
(ATG), de leur comportement en présence d’eau par le tracé des courbes de sorption et de la
mouillabilité des farines grace a I'utilisation de méthodes permettant de mesurer I'angle de contact de

deux maniéres différentes, directe et indirecte.

I1l. ECHANTILLONS POUR LE VOLET ECOCONSTRUCTION

Pour caractériser I'éligibilité du roseau dans des formulations de bétons isolants, la variabilité du
roseau a été plus largement explorée, les parameétres principaux étant le lieu et la période de récolte
et la taille des granulats. Pour cela, tous les échantillons ont été analysés pour connaitre précisément
leurs granulométrie et taux de poussiére ainsi que leurs masses volumiques et capacité d’absorption
d’eau. Les morphologies sont également étudiées pour comprendre les différences entre un roseau
vert et un roseau sec séché sur pied. Toutes ces caractérisations ont été réalisées de la méme maniere
sur le matériau de référence qui est la chenevotte de chanvre (nommée REF) pour le volet
écoconstruction.

Ainsi différents échantillons ont été considérés selon leur lieu de récolte (différents parcs naturels
de France), la période de coupe (S pour roseau sec sur pied et V pour roseau coupé vert et roui) et la
taille des granulats (50 pour une taille moyenne de 50 mm, 6 pour 6 mm et 12 pour 12 mm). Deux
échantillons ont été récoltés a un an d’intervalle, le roseau de Waldhouse WAL19 pour I'année 2019
et WAL20 pour I'année 2020.

Pour rappel, le Tableau 6 présente les abréviations utilisées pour tous les échantillons analysés dans

le volet écoconstruction.

LI,GUde Bretagne | Camargue | Brenne Velving Waldhouse
récolte

BREN VEL-S6 WAL19-S12

Abréviation ADEV CAM BRENS0 VEL-S12 WAL19-S6

VEL-V12 WAL20-S6

Tableau 6 Abréviations des échantillons de roseaux
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PARTIE 2 : CARACTERISTIQUES INTRINSEQUES DES MATERIAUX
I. COMPOSITION CHIMIQUE : METHODES ET COMPARAISONS

Il existe plusieurs méthodes permettant de déterminer la composition chimique de la matiére
lignocellulosique. La plupart de ces méthodes sont fondées sur le principe de dissolution des
composants par différents solvants, organiques comme aqueux. Selon la méthode utilisée, les réactifs
sont différents ce qui modifie I'ordre de dissolution. Pour certains composés ayant des similarités de
composition, la cellulose et I’'hémicellulose par exemple, les temps de réaction seront déterminants et
pourront affecter les résultats. En effet, un réactif dissolvant I'hémicellulose pourra dissoudre la
cellulose si le temps de réaction est trop important.

Les méthodes sont dites gravimétriques ; c’est-a-dire que les résultats sont calculés par rapport a
la perte de masse d’un échantillon apres dissolution d’un de ses composants. L’erreur de mesure sur
la premiere étape sera donc répercutée sur les valeurs suivantes. Dans cette partie, différentes
méthodes ont été utilisées afin d’évaluer la composition des farines végétales. Dans un premier temps,
une comparaison sera faite de ces méthodes avant de discuter des résultats pour tous les échantillons
de I'’étude. La méthode la plus répandue est issue de I'industrie agroalimentaire : c’est la méthode de
Van Soest. Elle emploie des solutions détergentes neutre et acide pour la dissolution des composés
(lignines, hémicelluloses et cellulose) [54]. La seconde méthode, appelée TAPPI (Technical Association
of Pulp and Paper Industry), est issue de I'industrie du bois et s’appuie sur la dissolution des composés
par des solutions d’acide chlorhydrique et de soude [55].

Les différentes étapes de ces deux méthodes seront largement détaillées dans la suite dans un
soucis de clarté, et afin d’éviter certaines erreurs de calculs et d’interprétation que nous avons pu

observer dans la littérature.

1.1. Méthode de Van Soest

La méthode de Van Soest fait partie des techniques les moins spécifiques mais des plus robustes
dans les résultats. La norme AFNOR NF V 18-122 [56] est utilisée pour la procédure de caractérisation.

Les réactifs sont donnés dans le Tableau 7.

Neutral Detergent Solution Acid Detergent Solution

Eau Eau

Acide Ethyléne Diamine Tétraacétique (EDTA) (1,5-2 %) Acide sulfurique (1-5 %)

Sulfate de sodium et de dodécyle (3 %) Bromure de Cétrimonium (CTAB) (1-5 %)

Tétraborate de disodium décahydraté (0,5-0,7 %)

Tableau 7 Composition des solutions détergentes NDS et ADS
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l.1.a. La matiére séche

La teneur en eau est tout d’abord quantifiée en effectuant un séchage a 103°C jusqu’a obtention
d’une masse constante (= 4 heures). L'échantillon est pesé avant séchage (m’) et apres séchage (m”’).

Il est a noter que la température de séchage est un élément important. En effet, une température
plus faible n’entrainera pas la méme perte d’eau ; de méme qu’une température plus forte pourra
dégrader certains composés et entrainer une perte de masse plus importante. Pour résumer, la
température doit étre la méme quelle que soit la méthode afin de pouvoir les comparer entre elles.
De plus cette valeur devrait étre systématiquement renseignée lors de la publication des résultats.

La teneur en eau est calculée comme suit :

m —m Equation 1
eau (%) = T x 100

1.1.b. Les NDF : Neutral Detergent Fibres

Une Solution Détergente Neutre (NDS) est utilisée pour cette étape qui permet de quantifier les
solubles, c’est-a-dire les composés non-pariétaux (protéines, lipides, pectines...). Cette réaction est
réalisée sur 1 g d’échantillon (mo) et 50 mL de réactif mis au reflux dans un ballon pendant une heure.
Le résidu de la réaction est lavé a I'eau bouillante puis rincé a I'acétone avant d’étre séché a 103°C. Le
résidu (m3) correspond aux NDF (Neutral Detergent Fibres) c’est-a-dire a I’hémicellulose, la cellulose
et la lignine ainsi qu’aux minéraux ((m4) qui seront quantifiés dans la partie I.1.e.

Les NDF sont calculées en utilisant I’équation suivante :

m; —m , )
NDF (%) = % x 100 Equation 2
0

L1.c. Les ADF : Acid Detergent Fibres

La seconde réaction, utilisant une solution détergente acide a base de CTAB, permet de solubiliser
I’hémicellulose. Le résidu de la réaction NDS est incorporé dans un ballon est mis au reflux avec la
solution ADS pendant 1 heure. Apres réaction, le résidu est lavé a I'eau bouillante puis a I'acétone
avant d’étre séché a 103°C. Ce résidu (m3) contient la cellulose, la lignine et les minéraux du végétal.

Les ADF sont calculées en utilisant I'équation suivante :

m, —m < .
ADF (%) = % % 100 Equation 3
0
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l.1.d. L’ADL : Acid Detergent Lignin

La troisieme et derniére réaction consiste en la dissolution de la cellulose qui est un composé trés
peu soluble dans de nombreux solvants. Pour cela, de I’acide sulfurique concentré (72 %) est utilisé.
50 mL sont ajoutés au résidu séché de I'étape précédente pour une réaction de 4 heures a température
ambiante. Le résidu est ensuite lavé a I'eau puis a 'acétone et séché a 103°C dans I'étuve avant d’étre
pesé (ms). Ce résidu correspond a la lignine et aux minéraux.

L’ADL correspondant a la lignine est calculé avec I’équation suivante :

m, —m < .
ADL (%) = % % 100 Equation 4
0

I.1.e. Minéraux

Les minéraux sont quantifiés suivant la Norme NFV 18101 [57]. L’échantillon ADL est calciné a 550°C

pendant 3 heures. Les cendres sont ensuite refroidies et pesées (ma).
L.1.f. Quantités lignocellulosiques

Les résultats Van Soest peuvent étre exprimés en termes de composés pariétaux. Les quantités
d’hémicellulose, cellulose et lignine correspondent a la différence entre les valeurs obtenues pour les
NDF, ADF et ADL.

La fraction soluble contient des monosaccharides, des gommes, des tannins, des protéines et des
lipides (cire et graisse). La fraction NDF est principalement composée d'hémicellulose, de cellulose et
de lignine, mais peut également contenir des tanins insolubles et des protéines insolubles dans un
détergent neutre. Ces composés sont généralement en quantités négligeables. La fraction ADF est
principalement composée de cellulose et de lignine, mais peut également contenir des tanins
insolubles et des protéines insolubles a pH acide. De méme, ce n'est pas seulement I'hémicellulose qui
est solubilisée dans la solution détergente acide, mais aussi les tanins, les protéines et les lignines
solubles a pH acide. D’apreés les travaux de la littérature [54], [58]-[60], ces quantités sont négligeables
par rapport a la quantité d'hémicellulose dissoute. Dans |'étape de réaction de |'acide sulfurique, les
protéines insolubles au pH acide sont dissoutes tandis que les tanins insolubles au pH acide se trouvent
dans le résidu. Dans le cas ou ces molécules seraient présentes dans la plante, celles-ci le seraient en

tres petites quantités [60].
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Ainsi, les quantités des constituants sont calculées d’apres les équations suivantes :

Solubles (%) = 100 — eau (%) — NDF (%) Equation 5
Hémicellulose (%) = NDF (%) — ADF (%) Equation 6
Cellulose (%) = ADF (%) — ADL (%) Equation 7
Lignine (%) = ADL (%) Equation 8

1.2. Méthode de TAPPI

La méthode de I’Association Technique de I'Industrie de Pate a Papier est une méthode utilisée
dans l'industrie du bois. Cette technique est employée principalement pour isoler la cellulose dans le
but de fabriquer des produits cellulosiques mais permet également de quantifier les autres

constituants.

1.2.a. Les extractibles

La premiere étape consiste a enlever les extractibles des farines végétales selon la Norme D 1105-
96 de I’American Society for Testing and Materials (ASTM) [61]. L’extraction se fait en trois fois, la
premiere avec un mélange toluene-éthanol (2 :1), la deuxieme avec uniquement de I'éthanol et la
derniére avec de I'eau déminéralisée.

Les deux premiéres extractions (avec solvants organiques) sont réalisées avec un montage Soxhlet
(Figure 27). Les vapeurs du solvant chauffé dans le ballon (boiling flask) se dirigent vers le réfrigérant
(condenser) et sont condensées. Le solvant a I'état liquide va alors immerger la cartouche en cellulose
contenant I’échantillon (farine végétale) dans le Soxhlet jusqu’a arriver au méme niveau que le haut
du siphon (siphon arm). La vidange du Soxhlet est alors initiée par le siphon ce qui permet au mélange
solvant-extractibles d’étre envoyé dans le ballon. Seules les vapeurs de solvants retournent vers le
réfrigérant, celui-ci n’est donc jamais saturé en molécules extraites. Cette méthode permet une
économie non négligeable de solvant car le cycle se répete indéfiniment. Chaque extraction dure
guatre heures a raison de quatre vidanges par heure.

La derniére extraction en milieu aqueux doit se faire selon la Norme en trois fois dans un litre d’eau
déminéralisée bouillante. Cette étape est réalisée dans le cadre de la these de la méme maniere que
les extractions organiques. Cela permet de minimiser la perte de masse liée a la filtration des

échantillons entre chaque extraction aqueuse. De plus, I'utilisation du montage Soxhlet permet de
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CHAPITRE 2 : CARACTERISATION DES MATERIAUX DE PREMIERE TRANSFORMATION

vérifier qu’il ne reste plus d’extractibles dans I'échantillon, le solvant immergeant la cartouche

devenant translucide.

i

o

Condenser

Extraction chamber

—

Vapor T

Siphon arm

Boiling flask

Figure 27 Montage Soxhlet

https://qlossary.periodni.com/qlossary.php ?en=Soxhlet+extractor

Les farines sont étuvées et entre 6 et 9 g d’échantillon (mg) sont insérés dans la cartouche en
cellulose. L’échantillon est séché a I’air entre chaque extraction ; a la fin de la derniere il est séché en

étuve est pesé (m;) pour le calcul des extractibles selon I’équation :

my — m . .
Extractibles (%) = % x 100 Equation 9
0

1.2.b. La lignine

La teneur en lignine est déterminée d’apres la méthode de TAPPI T222 om-88 [62][55]. La lignine
identifiée est la « lignine Klason », composant insoluble dans une solution d’acide sulfurique 72 %. Il
s’agit du méme réactif que pour la méthode de Van Soest. 150 mg d’échantillon sans extractibles sont
traités avec 3 mL d’acide pendant 1 heure dans un bain-marie a 30°C. Tous les hydrates de carbones
sont solubilisés. L’échantillon est ensuite dilué avec 84 mL d’eau déminéralisée puis porté a ébullition
pendant 45 minutes. L’échantillon est ensuite filtré et lavé. Le résidu est séché a I'étuve et représente
I’AIL (Acid-Insoluble Lignin).

Mur, = Weesidue Equation 10
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Une faible partie de la lignine est soluble dans I’acide sulfurique concentré, il s’agit de I’ASL (Acid-
Soluble Lignin) qui est quantifiée par spectrométrie UV selon la méthode « Chemical analysis and
testing task laboratory analytical procedure, LAP-004 » [63]. L’absorbance des solutions est mesurée a

une longueur d’onde de 205 nm (Figure 28).

Figure 28 Echantillons pour I'analyse au spectrométre UV

La quantité d’ASL est calculée selon I'équation :

Myst, = CO xV Equation 11

Avec

Co = X df

l xe

Loi de Beer-Lambert

Co : concentration en ASL dans le tube échantillon
A : Absorbance de l'échantillon a 205 nm
€ : Coefficient d'extinction de la lignine, 110 L/g.cm [63]
l : Longueur de cuve pour l'analyse, 1 cm
df : Facteur de dilution
V : Volume du filtrat

La teneur en lignine dans les farines végétales est donc calculée comme suit :

N My, +m ; Equation 12
%lignine = —= 4L« (100 — % extractibles) q
Mg

Avec

mgg: masse de l'échantillon Sans Extractibles (SE)
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Il existe une réaction inverse utilisant un réactif qui dissout la lignine, il s’agit d’'un processus de
délignification. Cette réaction se fait avec une solution de chlorite de sodium et permet d’obtenir la
quantité d’holocelluloses, c’est-a-dire de cellulose et d’hémicellulose [64]. Pour cela, 200 mg de
chlorite de sodium sont ajoutés a 500 mg d’échantillon sans extractibles et 30 mL d’eau déminéralisée.
Un ajout de 0,04 mL d’une solution d’acide peracétique 10 % est réalisé pour acidifier le milieu
réactionnel qui est chauffé au bain-marie a 85°C pendant 30 min. Passé ce temps d’incubation, 200 mg
de chlorite de sodium et 0,04 mL d’acide peracétique 10 % sont ajoutés au milieu réactionnel toujours
chauffé au bain-marie. Cette étape est répétée 8 fois avant que I'échantillon soit filtré, lavé avec de
I'eau bouillante et séché dans une étuve. La masse récoltée aprés réaction correspond a la
holocellulose (mpuo).

La teneur en lignine est calculée selon la formule suivante :

Mgg — M S
SE HO % (100 — %extractibles) Equation 13

%lignine’ =
MsE

l.2.c. La cellulose

La teneur en cellulose est déterminée d’apres la méthode : KS M 7044 « Testing method for alpha,
beta and gamma cellulose in pulp » [65]. La réaction est réalisée a partir du résidu obtenu apres la
délignification, c’est-a-dire I’holocellulose. 3 mL d’une solution d’hydroxyde de sodium (NaOH) 17,5 %
sont ajoutés a 300 mg d’holocellulose (muo) et mis au bain-marie a 20°C pendant une heure apreés
humidification totale des particules. Le résidu de réaction est ensuite filtré et lavé a I'eau déminéralisée
et a I'acide acétique 10 % pour neutraliser I'échantillon puis séché en étuve. Ce résidu correspond a la
cellulose (mc), I'hémicellulose étant le composé dissout dans cette réaction.

Il est a noter que le temps de réaction est important dans cette étape ; ces deux polymeres naturels
ayant des similarités dans leur composition, un temps de réaction trop important avec la soude peut
engendrer une dégradation de la cellulose et donc maximiser la teneur en hémicellulose (minimiser la
teneur en cellulose).

Les quantités de cellulose et hémicellulose sont calculées en utilisant les équations suivantes :

m . .
%cellulose = m—c X (100 — %extractibles — %lignine) Equation 14
HO
. Mpyo — Mc , S
%hémicellulose = = X (100 — %extractibles — %lignine)
HO
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1.3. Comparaison des méthodes

Afin de mieux comprendre les différences entre les deux méthodes de dosages des constituants
présentées précédemment, la Figure 29 récapitule les différentes étapes de fractionnement.

La premiére étape pour les deux méthodes permet d’enlever les extractibles (ou solubles pour Van
Soest). Les techniques étant différentes, elles permettent cependant d’arriver au méme produit, a
savoir un échantillon sans les constituants cellulaires.

Les deux méthodes different des la deuxieme étape : Van Soest élimine I'hémicellulose et une
partie des minéraux solubles a pH acide (quantité négligeable) tandis que TAPPI dissout la lignine de
deux manieres différentes, soit en éliminant cette derniére avec un traitement au chlorite de sodium
soit en la conservant seule avec une réaction a I'acide sulfurique concentré.

La troisieme étape de Van Soest correspond a la deuxieme de TAPPI cependant la lignine soluble a
pH acide est négligée dans le calcul. Nous verrons dans la partie I.5 qu'’il est concevable de négliger
cette quantité pour le calcul de la lignine. La troisieme et derniére étape de la méthode de TAPPI
consiste a séparer I’hémicellulose de la cellulose par un traitement a la soude.

Une analyse critique de ces méthodes amene plusieurs remarques :

Il est a noter que la teneur en minéraux insolubles est soustraite lors du calcul des NDF, ADF et ADL,
ce qui n’est pas le cas dans la méthode de TAPPI ; les minéraux insolubles se retrouvent donc dans le
résidu a chaque étape.

Lors de la réaction avec I'acide sulfurique concentré, le résidu comporte la lignine et les minéraux
insolubles ; cependant dans le calcul de la lignine totale, la lignine soluble est également quantifiée
(méthode spectrométrique).

Le traitement au chlorite de sodium élimine les deux formes de lignine mais également les minéraux
solubles qui seront négligés dans le calcul.

La séparation de I’'hémicellulose et de la cellulose semble assez complexe dans la méthode de

TAPPI. En effet, la soude peut, avec un contact prolongé, commencer a dégrader la cellulose.
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Figure 29 Diagramme de comparaison des méthodes de dosage des constituants
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1.4. Analyses INRA

Parallélement & ces analyses effectuées a I'IRDL et par le LDA56, les échantillons ont été confiés a
I'INRA de Nantes pour évaluer les teneurs en monosaccharides et en lignine. La teneur en glucose,
évaluée par Chromatographie en Phase Gazeuse (CPG) apres hydrolyse, sera comparée a la teneur en
cellulose déterminée par les méthodes précédemment décrites.

La teneur en lignine est déterminée par une méthode spectrophotométrique utilisant le Bromure

d’Acétyle.

1.5. Résultats

Dans le but de réaliser une comparaison des valeurs obtenues avec les deux méthodes, seuls le
bois, le miscanthus, la chénevotte et les deux roseaux de Brenne et Bretagne ont été analysés a I'IRDL.

Les résultats obtenus avec la méthode Van Soest par le LDA56 et au laboratoire IRDL sont
également comparés ainsi que les méthodes d’évaluation de la teneur en lignine.

Les échantillons de roseaux pour I'étude en écoconstruction ont été micronisés au laboratoire puis

dosés en suivant les normes de la méthode de Van Soest par le LDAS6.

L.5.a. Comparaison Van Soest et TAPPI

L'ordre de dissolution ayant un impact sur les teneurs obtenues, un rappel de cet ordre est

présenté dans le Tableau 8. Les résultats sont présentés dans les Figure 30 a Figure 33 ; il s’agit des

fractions massiques par rapport a I’échantillon sec.

1 2 3 4
VAN SOEST ‘ Solubles/Extractibles Hémicellulose Cellulose Lignine
TAPPI ‘ Solubles/Extractibles Lignine Hémicellulose Cellulose

Tableau 8 Ordre du dosage pour les méthodes de Van Soest et TAPPI

11 L aboratoire Départemental d’Analyses du Morbihan
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Figure 32 Cellulose - Comparaison des méthodes Van Soest  Figure 33 Lignine- Comparaison des méthodes Van Soest et

et TAPPI TAPP|

Nous pouvons observer que la teneur en extractibles ou solubles differe d’'une méthode a l'autre ;
la solution détergente neutre (NDS) semble attaquer plus fortement les échantillons car la teneur en
solubles est plus importante. La premiere étape de TAPPI, avec le montage Soxhlet et les solvants
organiques (toluene et éthanol) et aqueux, ne permet pas une dissolution totale des extractibles d’ou
une sous-estimation. De plus, I'extraction se fait en trois fois, c’est-a-dire avec I'utilisation de trois
cartouches en cellulose, le transfert des échantillons pouvant engendrer une perte de matiére.

La quantité de lignine pour la méthode de TAPPI a été quantifiée en utilisant la réaction a I'acide
sulfurique concentré. Le réactif est donc le méme pour les deux méthodes mais le protocole differe
(quantité de réactif, solvant...) ainsi que I'ordre de dissolution. En effet, pour Van Soest la lignine est
qguantifiée en dernier, en éliminant la cellulose, alors que pour TAPPI elle est quantifiée en second en
éliminant I’hémicellulose et la cellulose (Tableau 8). La lignine soluble (ASL) n’est pas quantifiée dans
Van Soest ; il est donc observé une teneur plus faible dans les résultats pour le bois et la chénevotte

(Figure 33). La teneur est deux fois plus importante pour les roseaux (miscanthus et Phragmites) dans
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la méthode de TAPPI. Cette différence peut étre expliquée par le fait que les extractibles ne sont pas
totalement extraits dans I'étape au Soxhlet. La méthode de TAPPI est donc efficace pour les
extractibles du bois et de la chénevotte mais n’est pas compléte pour ceux des roseaux. En effet, il
s’agit d’'une méthode de l'industrie papetiére et donc les produits analysés sont issus du bois;
I’expérience nous montre que cette méthode, ou du moins I'étape d’extraction des solubles, n’est pas
applicable aux roseaux, miscanthus comme phragmites.

Par la suite, nous nous intéressons a la comparaison entre I'attaque a I'acide sulfurique et I'attaque
au chlorite de sodium pour la quantification de la lignine.

Nous pouvons constater que les teneurs en hémicellulose et cellulose sont relativement similaires

pour les deux méthodes.

L.5.b. Comparaison des méthodes de quantification de la lignine

Méthode de TAPPI
Une comparaison est faite entre les deux méthodes de TAPPI, a savoir la dissolution de la lignine au
chlorite de sodium et la dissolution de tous les composés sauf la lignine par I'acide sulfurique (méthode

de Klason).

W AILH2504 ASL H2504 Chlorite de sodium

40

30

Teneur (%)
[ N
o o o

Figure 34 Diagramme de comparaison des méthodes de

dosage de la lignine par la TAPPI

La différence de résultats est trés marquée pour le bois, le miscanthus et la chénevotte (Figure 34).
En effet la teneur en lignine déterminée avec le chlorite de sodium comme solvant est beaucoup plus
importante ; cette différence peut étre expliquée par une plus forte attaque de la solution de chlorite
de sodium. La réaction permettant d’obtenir I’holocellulose entraine I'élimination de tous les autres
composants. La méthode utilisant I'acide sulfurique correspond a I'inverse de la dissolution au chlorite

de sodium ; celle-ci permet d’éliminer tous les constituants sauf le composé a doser (la lignine). La
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réaction est donc plus fiable et la teneur en lignine est calculée par rapport au résidu de la réaction et

non par rapport a ce qui a été dissous.

Méthode de dosage de la lignine
Nous pouvons également comparer la méthode utilisant I’acide sulfurique concentré et la méthode

de I'INRA de Nantes utilisant le Bromure d’acétyle. Les résultats sont présentés en Figure 35.

M Acide Sulfurique M Bromure d'Acétyle
IRDL INRA
40
g 30
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o
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Figure 35 Diagramme de comparaison des méthodes de
dosage de la lignine a I'acide sulfurique et au bromure

d’acétyle

La teneur calculée en lignine est plus faible pour le bois et le miscanthus lorsque la méthode a
I'acide sulfurique est utilisée, alors que I'inverse est observé pour I'échantillon de phragmites de la
Brenne ou la teneur est plus faible avec la méthode au bromure d’acétyle. Les résultats obtenus pour
le roseau de Bretagne et la chénevotte de chanvre semblent en accord pour les deux méthodes.

Les teneurs en lignine déterminées par la méthode au bromure d’acétyle sont comprises entre 25
et 30 % alors que celles obtenues avec la méthode a I'acide sulfurique concentré présentent une plus
grande dispersion (entre 16 et 35 %). Ces différences peuvent s’expliquer par le fait qu’il existe autant
de lignines que d’especes végétales. En effet, comme évoqué dans le chapitre 1, « lignine » est le terme
générique regroupant un ensemble de substances a haut poids moléculaire et non glucidique. Il
n’existe a ce jour aucune méthode permettant de déterminer la teneur réelle en lignines sachant la
diversité moléculaire que ce terme comporte. Il est donc nécessaire de préciser la méthode utilisée
lorsque qu’une composition chimique est exprimée. Pour le choix de la méthode, celle déterminant la
lignine de Klason est répétable mais demande pour cela une quantité plus importante d’échantillon et
un temps de manipulation plus grand tandis que la méthode au bromure d’acétyle est rapide et ne

demande que trés peu d’échantillon ; cependant les résultats peuvent étre plus variables [66].
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L.5.c. Comparaison de Van Soest LDA56 et IRDL

Les mémes échantillons ont été analysés avec la méthode de Van Soest a la fois au laboratoire

(IRDL) et par le LDA56. Les résultats pour NDF, ADF et ADL sont donnés en Figure 36, Figure 37 et Figure

38 respectivement.

NDF ADF
W Van Soest LDA 56 Van Soest IRDL W Van Soest LDA 56 Van Soest IRDL
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Figure 36 NDF — Comparaison Van Soest IRDL et LDA56 Figure 37 ADF - Comparaison Van Soest IRDL et LDA56
ADL
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Figure 38 ADL - Comparaison Van Soest IRDL et LDA56

Selon la Norme, l'analyse des échantillons pour chaque teneur (extractibles/solubles,
hémicellulose, cellulose et lignine) n'est réalisée qu’une seule fois, il n'y a donc pas de valeurs
d’incertitudes. Cependant, au vu des résultats et malgré une différence minime entre les deux

laboratoires, nous pouvons considérer les résultats des deux entités.
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1.5.d. Résultats pour 'ensemble des échantillons de roseaux

Les analyses Van Soest de I'ensemble des échantillons de roseaux, farines et granulats, ont été

réalisées par le LDA56. Pour faciliter I'extraction des constituants les granulats ont été broyés de la

méme maniére que les échantillons utilisés dans le volet plasturgie, c’est-a-dire en farine 0-500 um.

Les résultats du taux de matiere seche, NDF, ADF et ADL sont présentés en Figure 39 a Figure 42.

L’échelle a été adaptée pour chaque graphe afin de mieux observer les différences entre chaque

échantillon.
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Figure 39 Matiere séche des échantillons de roseaux
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Figure 41 Résultats ADF pour I'ensemble des échantillons
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Figure 40 Résultats NDF pour I'ensemble des échantillons
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Figure 42 Résultats ADL pour I'ensemble des échantillons

Nous pouvons observer un taux d’humidité assez comparable et proche de 10 % pour les

échantillons CAM, ADEV, WAL19, WAL20 et VEL-S. Un taux d’humidité inférieur est observé pour les

roseaux de Brenne et Bretagne (5,4 et 7,6 % respectivement) et supérieur pour le roseau de Velving

vert avec 13,2 %. Cette derniere valeur peut étre expliquée par le fait que le roseau coupé a I’état vert
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a roui, lui permettant ainsi de capter plus facilement I'humidité grace a des porosités plus importantes
dues a ce rouissage.

Les résultats sont assez dispersés pour les fibres NDF ; une plus faible quantité de NDF se traduit
par une plus grande quantité de solubles extraits lors de la réaction avec la solution NDS. Ainsi, les
roseaux ADEV, WAL19, WAL20 et VEL-S sont les échantillons comportant le plus de solubles. On
retrouve ensuite les roseaux de Brenne, Bretagne et Camargue. Cette différence vient probablement
de la période de récolte ; méme si tous ces échantillons ont été coupés en hiver, la quantité de solubles
varie pendant cette période (de décembre a mars). La différence peut également provenir de la qualité
du sol dans lequel évolue le roseau.

L’échantillon VEL-V12 posséde le moins de solubles. Ce résultat est en accord avec le fait qu’il ait
roui ; en effet, lors du rouissage les solubles sont digérés par des enzymes et donc en plus faible
guantité dans le roseau vert laissé sur le lieu de fauchage pendant cing mois.

Les échantillons sont composés de 43 a 53 % de fibres ADF. En faisant la différence entre les NDF
et les ADF, nous obtenons la quantité d’hémicellulose. Les résultats sont trés comparables avec un
taux d’hémicellulose proche de 30 % pour I'ensemble des échantillons excepté pour WAL19 dont la
valeur est de seulement 23 %.

La derniere réaction donne le taux d’ADL c’est-a-dire la lignine directement. Les valeurs sont ici

également assez similaires et comprises entre 8 et 10 %.

Pour conclure sur ces analyses Van Soest , nous pouvons observer que la distinction entre les
échantillons de roseaux se fera principalement sur les teneurs en solubles ou extractibles. Dans la suite
du chapitre, nous tenterons d’établir un lien entre la composition chimique et les propriétés liées a

I"absorption d’eau des granulats.

1. COMPOSITION CHIMIQUE : TAUX DE SILICIUM ET SODIUM

II.L1. Teneur en Silicium (Si)

Il.1.a. Meéthode

Tous les échantillons utilisés ont été analysés par le LDA56 pour doser les taux de Silicium (Si) et
de Sodium (Na).
Il a été exposé dans le Chapitre 1 que le silicium pouvait avoir un lien avec certaines propriétés du

roseau Phragmites comme la résistance au développement de champignons lors de la croissance et au
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cours de la vie de la plante [67]-[69] et donc potentiellement expliquer une certaine hydrophobie du

roseau commun.

Le silicium est dosé par spectroscopie d’émission atomique a plasma a Couplage Inductif (ICP-OES)

suivant la Norme NF EN 1SO 11885.

11.1.b. Résultats et discussion

Les résultats obtenus pour les différents roseaux ainsi que pour les références sont présentés en

Figure 43 ; les teneurs sont données en pourcentage massique par rapport a I’échantillon sec.

Teneur en silicium
0,3
0,25
0,2
0,15
0,1

Teneur (%)

0,05

Figure 43 Taux de Silicium dans les échantillons de roseaux et les références

Les roseaux (phragmites et miscanthus) possedent plus de silicium que le bois et la chénevotte de
chanvre avec des teneurs supérieures a 0,1 %. Les valeurs atteignent 0,25 % pour les roseaux de
Bretagne, Brenne et Waldhouse2019.

Les plantes absorbent le silicium sous la forme soluble d’acide silicique (Si(OH).) dans le sol. Une
fois absorbé, le silicium est transporté vers les tissus aériens de la plante et polymérisé en silice
amorphe (Si0O,) ; cette forme ne peut alors plus circuler dans la plante car insoluble ; il s’agit donc d’un
processus irréversible [67], [70].

Le silicium a un double réle chez les plantes ; il est tout d’abord utilisé comme renfort, au méme
titre que la lignine [67], [71]. Pour les roseaux possédant de longues tiges de faible diameétre le silicium
renforce celles-ci et leur permet de résister aux intempéries. Ce silicium est visible sur des clichés MEB-

EDS d’une tige de roseau ol les atomes sont cartographiés (Figure 44).
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Figure 44 Cartographie du silicium au MEB-EDS d'une tige de phragmites d’hiver

Le silicium est également connu et étudié depuis les années 1990 pour son rdle dans la défense des
plantes aquatiques contre I'invasion de champignons ou de certaines maladies en diminuant le stress

des celles-ci [67]. Cependant, les mécanismes provoquant ces phénomenes demeurent inconnus.

I.2. Teneur en Sodium (Na)

1.2.a. Meéthode

La méthode utilisée pour doser le sodium dans les farines et granulats est identique a celle
permettant de déterminer la quantité de silicium. Le sodium est dosé par ICP-OES suivant la Norme NF

EN ISO 11885. Les échantillons ont été confiés au LDA56 pour effectuer ce dosage.

11.2.b. Résultats et discussion

La teneur en sodium, en pourcentage massique par rapport a I’échantillon sec, des différents

échantillons est donnée en Figure 45.

Teneur en Sodium
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Figure 45 Taux de Sodium dans les échantillons de roseaux et les références
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Cette donnée nous renseigne sur I'environnement dans lequel a évolué la plante et notamment si
le milieu est salin ou non dans le cas du phragmites. En effet, la quantité de sodium est directement
liée au sel (NaCl) présent dans le milieu de croissance. Au-dela de 0,2 % le roseau commun s’est
développé dans des eaux salines ; c’est le cas du phragmites provenant de Camargue. Entre 0,1 et 0,2
% le phragmites a poussé dans des eaux saumatres : on retrouve le roseau de Waldhouse récolté en
2019 ; le méme roseau récolté I'année précédente posséde une teneur plus faible en sodium. Le reste
de I’échantillonnage a évolué dans des eaux douces.

La teneur en sodium est également un indicateur de la durabilité du roseau. En effet, plus le taux
de sodium est élevé (forte teneur en sel) et plus I'eau sera captée par le roseau une fois coupé ; celui-

ci sera donc plus sujet a la dégradation en milieu humide [72].

PARTIE 3 : CARACTERISATION GRANULOMETRIQUE ET COMPORTEMENT A
L'EAU

I. DISTRIBUTION GRANULOMETRIQUE

La caractérisation en taille des granulats et des farines se fait par I'analyse de la morphologie des
particules, la détermination des diametres et longueurs permettant le calcul du rapport d’aspect défini
par L/D et la mesure de la densité vrac des empilements [73]. La longueur et le diamétre (ou largeur)
des particules peuvent étre mesurés par microscopie optique ou scanner puis traités par analyse

d’images avec le logiciel ImagelJ®.

I.1. Evaluation de la granulométrie

I.1.a. Prises de clichés

Pour pouvoir réaliser la courbe de distribution granulométrique de chaque farine, il faut réaliser
des clichés avec une loupe trinoculaire équipée d’une caméra. Le grossissement utilisé pour observer
les plus grosses particules ne convenant pas pour les plus petites, les farines sont donc préalablement
tamisées pendant 40 minutes sur des tamis de différentes ouvertures carrées de c6té 630, 400, 315,
250, 100 et 50 um. La masse relevée sur chaque tamis donne la fraction massique et donc la courbe
de farine passante en fonction de la taille des particules. Cette taille correspond a la largeur des
particules qui passent dans la diagonale du tamis, c’est-a-dire le c6té du carré (ouverture du tamis)
multiplié par V2. Des clichés de 100 particules par tamis sont réalisés puis traités avec le logiciel

Imagel®.
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Les clichés pour I'analyse des granulats de roseaux et chénevotte sont réalisés avec un scanner
Canoscan lide 110 Canon. Pour un tracé des courbes de répartition granulométrique le plus

représentatif possible, environ 1000 particules sont analysées.

I.1.b. Analyse par Imagel®

Le méme traitement est appliqué pour les particules de farine et pour les granulats. Les images sont
travaillées pour obtenir des particules noires sur fond blanc avant d’étre analysées par un plugin « Fit
Ellipse » permettant de déterminer les contours des particules suivant une ellipse. Les parameétres de

chaque ellipse donneront la longueur (L) et la largeur (I) de chaque particule (Figure 46).

Figure 46 Traitement d'image avec le logiciel Imagel®. (a) Image originale, (b) Contraste particules noires sur fond blanc, (c)

Analyse des particules sous la forme d’ellipses

Le volume des particules est ensuite calculé en faisant I'hypothése que les particules sont des
parallélépipédes rectangles, c’est-a-dire que la largeur est égale a I’épaisseur de la particule. Pour les
farines, le volume de chaque particule (L x I?) est ensuite pondéré par le pourcentage massique de la
fraction (tamis) dans laquelle elle se trouve. Il est ensuite possible de tracer la fraction volumique

cumulée en fonction de la longueur ou de la largeur des particules pour chaque farine.

1.2. Répartition granulométrique des farines

Les courbes granulométriques en largeur et longueur sont présentées en Figure 47 et Figure 48.
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Figure 47 Distribution de la largueur des particules Figure 48 Distribution de la longueur des particules

Les distributions de largeur des particules sont similaires pour les deux roseaux avec une valeur
moyenne (a 50 % de fraction volumique cumulée) de 500 um (Figure 47) tandis que les valeurs
moyennes de la largeur des particules de bois et de miscanthus sont situées a 330 et 390 um
respectivement. La longueur moyenne des particules varie entre 700 et 1200 um (Figure 48), le bois
possede les particules les plus courtes ; viennent ensuite les phragmites puis le miscanthus.

Une autre donnée est également importante ; il s’agit du rapport d’aspect défini par le rapport
entre la longueur et la largeur de particules, pondéré par les fractions récoltées sur chaque tamis

(Figure 49).

4,0

3,0
2,0
1,0 I
0,0

Bretagne Brenne Bois Miscanthus

L/D

Figure 49 Rapport d'aspect des farines végétales

Ce rapport d’aspect se situe aux alentours de 3 pour les farines de miscanthus, qui possede le plus
grand rapport avec 3,38 ; le bois est a 3,29. Les particules des roseaux de Bretagne et Brenne étant
plus larges, elles présentent un rapport plus proche de 2. Le rapport d’aspect est un des nombreux
criteres utilisés pour déterminer les propriétés de renfort d’une charge. Plus le rapport d’aspect est

grand et plus la charge renforce le composite [74], [75].
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1.3. Répartition granulométrique des granulats

La récolte du roseau est effectuée par ensileuse (cf. Chapitre 1) ; les tiges sont soit laissées entieres
soit pré-broyées. L’étape suivante consiste a broyer ces tiges ou granulats pré-broyés dans un broyeur
a couteaux muni d’un tamis d’une taille choisie.

La chénevotte est obtenue aprés rouissage de la tige de chanvre (2 a 3 semaines) permettant de
séparer les fibres du corps de celle-ci. L'ensemble de la tige est broyé avec un broyeur a couteaux ou
a marteaux et ensuite passé sur une chaine de tamis vibrants pour distinguer les fibres du reste de la
tige et obtenir différentes granulométrie de chénevotte.

Les distributions granulométriques de chaque échantillon selon la largeur et la longueur des
granulats sont présentées en Figure 50 et Figure 51 respectivement. Pour compléter ces courbes, deux
diagrammes en Figure 52 et Figure 53 présentent la largeur et la longueur des granulats a 50 % de

fraction volumique cumulée. Le rapport d’aspect des granulats est également calculé et présenté en

Figure 54.
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Figure 50 Distribution de la largeur des granulats Figure 51 Distribution de la longueur des granulats

Plusieurs remarques ressortent de ces analyses :

Les répartitions granulométriques en largeur des roseaux de Brenne (BREN) et Bretagne (ADEV)
sont assez proches, de méme pour la courbe de la chénevotte (REF). La distribution du roseau de
Bretagne se détache des autres a partir de 60 % de fraction volumique cumulée en ayant des particules
plus fines. Méme s’il n’a pas été broyé avec la méme méthode, le roseau de Waldhouse (WAL19-512)
présente une distribution en largeur similaire aux broyats ADEV et BREN. Le roseau de Camargue

(CAM) qui est également broyé par ADEV Environnement ne semble pas du méme calibre. En effet ses
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deux distributions, en longueur et en largeur, sont assez éloignées des précédentes, les granulats sont
plus larges et plus longs (Longueur médiane de 21 mm). Les trois autres échantillons (ADEV, BREN et
REF) sont similaires avec une longueur a 50 % de fraction volumique cumulée entre 10,2 et 10,8 mm
tandis que WAL19-512 s’éloigne un peu avec une valeur a 14,6 mm. Ces observations sont confortées
par les valeurs de rapport d’aspect. En effet, le roseau de Bretagne (ADEV) posséde un rapport a 3,39
tandis que la chénevotte et le roseau de Brenne ont un rapport de 6,3 et 7 respectivement. De la méme
maniére, le roseau de Waldhouse broyé a 12 mm posséde un rapport d’aspect de 7,1 suivi du roseau
de Camargue, dont la répartition en longueur est plus importante, qui possede donc le plus grand
rapport d’aspect (8,8).

Ces différences peuvent provenir du process de récolte et de broyage des tiges de roseau (broyeur

a couteaux ou a marteaux) mais également du roseau en lui-méme (plus ou moins dur a broyer).
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Figure 52 Largeur a 50 % de fraction volumique cumulée Figure 53 Longueur a 50 % de fraction volumique cumulée

Les roseaux de Velving (VEL-S6, VEL-S12 et VEL-V12) possédent la méme répartition
granulométrique en largeur. Les deux roseaux de Waldhouse broyés a 6 mm (WAL19-S6 et WAL20-S6)
sont éloignés du reste des courbes avec une largeur a 50 % de fraction volumique cumulée a 1,7 et 2,2
mm respectivement. Etonnamment, le roseau de Velving broyé a 6 mm semble plus large (largeur50%
= 3,2 mm). Les distributions en longueur des roseaux broyés a 6 mm sont regroupées de la méme
maniére que pour les distributions des roseaux broyés a 12 mm méme si toutefois, comme évoqué
précédemment, le roseau de Waldhouse (WAL19-S12) présente des particules trés longues. Ces
observations sont en accord avec le rapport d’aspect des granulats : ceux broyés a 6 mm (VEL-S6,
WAL19-S6 et WAL20-S6) présentent des rapports a 5,5, 5,3 et 5,9 respectivement. L'état du roseau
(sec ou vert) n'a pas d'effet sur l'efficacité du broyage des granulats et leur distribution
granulométrique avec des rapports a 5,3 et 5,4 pour VEL-S12 et VEL-V12 respectivement. Le roseau
WAL19-S12, comme dit précédemment, se démarque des autres avec un rapport d’aspect de 7,1 et se

rapproche du roseau de Brenne.
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Figure 54 Rapport d'aspect des granulats

Toutes ces différences relevées auront potentiellement un impact sur ’'empilement granulaire lors
de la mise en ceuvre des bétons par compaction et donc un impact sur la conductivité thermique et les
propriétés thermiques.

De plus, cette différence de dimension suivant I'échantillon est directement reliée a la surface
spécifique des granulats. En effet, un grand granulat posséde une plus petite surface spécifique
contrairement a un petit granulat. Cette surface spécifique contient un zone appelée Zone de
Transition Interfaciale (ZTI) et est évoquée dans les travaux de V. Nozahic [76]. Il s’agit d’'une zone
correspond a la surface externe des granulats lignocellulosiques constituant des points de faiblesse
dans la compatibilité entre le liant minéral et le granulat végétal. Si la surface spécifique est plus petite
(cas des grands granulats) alors la ZTI sera également plus petite ce qui correspond a une plus faible

interaction entre les particules végétales et le liant et donc a une meilleure prise du béton fabriqué.

I1. COURBES DE SORPTION

La détermination des courbes de sorption des granulats végétaux permet d’évaluer I'affinité de ces
charges avec la vapeur d’eau. Ces courbes sont réalisées en utilisant le méme protocole pour les
granulats et les farines ce qui permettra ainsi de comparer le comportement en fonction de la surface
spécifique de I’échantillon.

Les especes végétales sont également comparées entre elles avec toujours comme références le

bois et le miscanthus pour la partie plasturgie et la chenevotte pour la partie écoconstruction.

I1.1. Protocole

Les échantillons sont au préalable séchés en étuve a 60°C jusqu’a masse constante. Le choix est fait

de ne pas sécher les farines a 100°C (température d’évaporation de I'eau) pour ne pas dégrader
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CHAPITRE 2 : CARACTERISATION DES MATERIAUX DE PREMIERE TRANSFORMATION

d’autres composés et modifier ainsi la chimie au sein du végétal. 1 g (mo) de chaque échantillon est
mis dans une coupelle en verre et placé dans une enceinte a humidité controlée (Figure 55), en
commencant par la valeur la plus faible en augmentant I’humidité relative par paliers, en partant de
I’humidité relative la plus faible : a chaque augmentation d’humidité, I'état hydrique est maintenu
jusqu’a stabilisation de la masse (mny), correspondant a la saturation de I’échantillon a n % d’humidité

relative.

Echantillons

Capteur d’humidité relative

Ventilateur Solution saline

Figure 55 Echantillons dans I'enceinte & humidité contrélée

L’adsorption (An%) est calculée selon I’équation suivante :

A (%) = Mpy, — Mo Equation 15
mo

L’humidité est pilotée dans I'enceinte par des solutions salines permettant d’atteindre 10, 25, 48,
65, 82 et 95 % d’humidité relative. Un capteur d’humidité a été inséré dans cette enceinte pour relever
la valeur réelle d’humidité. Tous les échantillons analysés dans la suite de cette partie ont été mis en
méme temps dans I'enceinte; ceci permet de raisonner en humidité relative et non absolue et donc
indépendamment de la température.

Les isothermes de sorption décrivent trois zones différentes pour trois modes de fixation de la
vapeur d’eau (Figure 56) [77]. La monocouche (zone 1) correspond a un alignement des molécules
d’eau en surface sous I'action des forces de Van der Waals. Le passage entre les zones 1 et 2 se fait

lorsque la monocouche est saturée. La zone 2 est linéaire puisqu’elle représente I'adsorption
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progressive des molécules d’eau sur la monocouche. La troisieme et derniere phase correspond a

I'infiltration de I'eau liquide dans les pores du matériau.

o
manocouche

eau higuide
mtlticouche

Figure 56 Description d'un isotherme de sorption

1I.2. Influence de la taille des particules

Afin de comparer les courbes de sorption selon la surface spécifique des échantillons, trois types
de granulats du roseau breton ont été placés dans I'’enceinte : de la farine (0-500 um) et des granulats
de deux tailles différentes (2-6mm et 2-8cm) (Figure 57). La méme analyse est réalisée avec la

chénevotte brute et broyée a 500 um au Laboratoire.

Figure 57 Roseau de Bretagne - farine (a), granulats 2-6 mm (b) and granulats 2-8 cm (c)

Les courbes des valeurs d’adsorption pour les trois tailles de particules de roseau en fonction de
I'activité de I'eau sont données en Figure 58. Les courbes présentant les résultats pour la chenevotte
sont données en Figure 59.

L'activité de I'eau est représentée par I'équation suivante :

Equation 16

P
a= —= HR (%)
PlOO

Avec
P : Pression de vapeur d'eau
Pj0: Pression de vapeur d’eau pure

HR: Humidité Relative
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Figure 58 Courbes de sorption du roseau de Bretagne

selon la taille de particules
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Figure 59 Courbes de sorption de la chénevotte selon les

deux tailles de particules

Les différentes courbes sont superposées, ce qui démontre que I'adsorption de vapeur d’eau n’est

pas influencée par la taille des particules de roseau ; il en est de méme pour les courbes de sorption

de la chénevotte suivant les deux tailles de particules.

I.3. Courbes de sorption : résultats

Les courbes de sorption des différentes farines 0-500 um sont présentées en Figure 60. Ces courbes

étant assez similaires, un zoom sur les données entre 0,9 et 1,0 pour les valeurs d’activité de I'eau est

également proposé en Figure 61.

Bretagne —@—Brenne —@— Bois
—@— Chénevotte Miscanthus
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Figure 60 Courbes de sorption des farines végétales
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Figure 61 Zoom sur la courbe de sorption entre 0,9 et 1,0
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Les cing courbes présentent la méme allure, la zone 1 de la courbe type de sorption est tres peu
visible, ceci peut étre d{ a un séchage partiel des échantillons. En effet, en séchant a 60°C les farines,
I’eau en monocouche, qui correspond aux derniéres molécules en surface, n’est pas évaporée. Le zoom
de la Figure 61 permet de classer les échantillons selon leur comportement en humidité. La farine de
bois est I'échantillon ayant adsorbé le maximum de vapeur d’eau avec une valeur a 20,5 % suivi du
miscanthus et de la chénevotte avec des valeurs a 20 %. Les roseaux de Brenne et Bretagne sont les
échantillons qui ont adsorbé le moins avec 19,5 % pour le breton et 19 % pour celui de Brenne.

Ces données pourront étre corrélées aux différentes analyses effectuées sur les échantillons pour
les deux domaines d’application, par exemples I'angle de contact des farines pour le volet plasturgie
et I'absorption d’eau des granulats pour I'application en béton isolant.

Les analyses réalisées pour les deux voies de valorisation sont présentées dans la suite de ce
chapitre, a savoir les ATG et mesures d’angle de contact pour les farines et les observations de
morphologies, les masses volumiques et la capacité d’absorption d’eau des granulats pour le volet

écoconstruction.

PARTIE 4 : CARACTERISATION DES FARINES POUR UNE VALORISATION EN
PLASTURGIE

Quatre farines ont été analysées dans cette partie, les farines de bois, de miscanthus et les deux
phragmites, Brenne et Bretagne. Ce sont ces quatre échantillons qui seront utilisés dans le Chapitre 3
sur la valorisation du phragmites en plasturgie. Avant toute chose, le comportement en température
des farines a été étudié en réalisant des ATG. L'adhésion charge-matrice étant un élément important
pour assurer de bonnes performances au composite, nous avons réalisé des déterminations de tension
de surface grace a des mesures d’angle de contact des différents échantillons avec I'eau en utilisant

deux méthodes différentes détaillées dans la suite de ce chapitre.

l. ANALYSES THERMOGRAVIMETRIQUES

Les ATG sont réalisées avec une thermobalance Metler Toledo et permettent d’évaluer le
comportement en température des farines végétales. Le début de la dégradation (hors évaporation de
I’eau) est caractérisé par une perte de masse et détermine la température critique a ne pas dépasser
lors du compoundage (extrusion) sous peine de voir les propriétés du composite dégradées. Pour ce

faire, des analyses en statique et dynamique sont réalisées.
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I.1. ATG en dynamique

Les ATG en dynamique sont réalisées pour évaluer la température de début de dégradation des
charges végétales. L'échantillon subit une augmentation de température de 20 a 700°C a une vitesse
de 3°C/min sous un balayage d’air. La masse de I"échantillon est relevée en temps réel, permettant
ainsi de tracer la perte de masse en fonction de la température. La dérivée de cette perte de masse
peut également étre tracée pour permettre de distinguer plus précisément les pics liés a la dégradation
des différents composés (cellulose, hémicellulose, lignine...).

Les résultats des ATG en perte de masse des farines de bois, miscanthus et des deux roseaux

phragmites sont données en Figure 62.
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Figure 62 Analyses ThermoGravimétriques des farines végétales en perte de masse
Les courbes présentent la méme allure ; la perte de masse aux alentours de 100°C correspond a
I’évaporation de I'eau contenue dans I’échantillon. Les farines de phragmites contiennent plus d’eau
(environ 10 %) que les farines de bois et miscanthus (7 et 5 % respectivement).
Les courbes de la dérivée de perte de masse des farines ainsi qu’un zoom pour des températures

comprises entre 180 et 270°C sont donnés en Figure 63 et Figure 64.
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Figure 63 ATG : Dérivée de la perte de masse des farines Figure 64 Zoom sur la courbe de la dérivée de perte masse

entre 180 et 270°C
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La dérivée de la perte de masse permet de distinguer des pics de dégradation, le plus grand
correspondant a la cellulose. Le zoom effectué entre 180 et 270°C permet de mettre en évidence le
début de dégradation des farines, 220°C pour les phragmites et le miscanthus avec une perte de masse
de 5 pg/s et une dégradation plus importante pour le miscanthus, et 240°C pour le bois. Le
compoundage des composites se faisant a 190°C pour les composites a matrice polypropyléne, les
charges ne seront pas dégradées ; néanmoins il faut vérifier la tenue des farines a une température
donnée, ce qui caractérise leur stabilité thermique ; pour cela des ATG en isotherme a 180°C et 210°C

ont été réalisées.

1.2. ATG en isotherme

Des ATG en isotherme sont réalisées sur les quatre farines précédentes. Les échantillons sont
chauffés a respectivement a 180°C et 210°C pendant une durée d’une heure, bien supérieure au temps
de séjour des échantillons dans I'extrudeuse mais permettant de simuler une situation extréme. Nous
avons choisi 180°C car c’est a partir de cette température que peut se faire I'extrusion du PP et nous
n’observons pas de perte de masse significative en ATG dynamique a cette température néanmoins
cela ne signifie pas que le matériau ne se dégrade pas. Une température plus élevée a été choisie
(210°C) pour évaluer le comportement thermique des farines a une température plus élevée qui
pourrait également étre une température de process en industrie.

Le Tableau 9 récapitule les pourcentages de perte de masse en fonction de la température d’essai
pour les différentes farines. Le bois est le moins sensible a la température avec 0,93 % et 3,98 % de
perte de masse a 180°C et 210°C respectivement. Les roseaux phragmites présentent quasiment les
mémes pertes de masse, entre 1,3 et 1,5 % a 180°C et environ 6 % a 210°C. La farine de miscanthus se
dégrade de fagon similaire aux phragmites, 1,28 % a 180°C, mais présente une perte de masse a 210°C

légerement supérieure a 8 %. Ces données sont cohérentes avec les résultats obtenus en mode

dynamique.
Brenne Bretagne Bois Miscanthus
180°C 1,49 % 1,29 % 0,93 % 1,28 %
210°C 6,16 % 6,43 % 3,98 % 7,56 %

Tableau 9 Pertes de masse des farines végétales en isotherme a 180 et 210°C

La tenue en température d’une charge végétale est un élément clef pour son utilisation en
plasturgie. Au vu des résultats obtenus, nous pouvons conclure que les farines de phragmites peuvent
étre utilisées pour des formulations a base de PP mais également avec du PBS dont la température de

compoundage est de 140°C. Ces polymeres étant de nature chimique trés différente, on peut
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s’'intéresser a la compatibilité charges-matrices et donc d’étudier la mouillabilité des farines pour
mieux appréhender les phénomenes qui pourront étre observés lors des caractérisations mécaniques
des composites formulés. La partie suivante traite des méthodes mises en ceuvre pour estimer la

mouillabilité des farines végétales.

Il. COMPORTEMENT DES FARINES A L’EAU LIQUIDE

La mouillabilité d’un solide peut étre estimée par le dépbt d’une goutte sur le solide. La goutte
s’étalera plus ou moins a la surface du solide et va créer un angle plus ou moins grand a la frontiere

liquide/solide/gaz (Figure 65). La mouillabilité est alors définie par I’équation de Young :

Y X cos(8) = Ysy — Vs Equation 17
Avec
vy : Energie d'interface liquide/gaz
ysy : Energie d'interface solide/gaz

ys1. - Energie d’interface solide/liquide

L’angle de contact (noté 0) correspond a I'équilibre thermodynamique des forces a l'interface
triphasée solide/liquide/gaz. Le solide correspond a I'échantillon, le liquide est la goutte de solvant

(dans I’étude I'eau) et le gaz (vapeur) est I'air ambiant.

¥rv
Vapour

Ligguicd
}"5,1: . Yav

Sample

Figure 65 Représentation de I'équation de Young

La mesure d’un angle de contact se fait généralement par le dép6t d’une goutte d’eau sur une
surface plane, non poreuse et non rugueuse, il s’agit de la méthode de la goutte sessile. Les
échantillons de I'étude étant des farines, il est tout d’abord choisi d’utiliser une méthode indirecte
utilisant la capillarité pour calculer cet angle de contact ; cette méthode dite de Washburn utilise un
tensiometre KRUSS K100. Dans un second temps, la méthode de la goutte sessile est employée sur des
échantillons comprimés sur une presse hydraulique. Ces deux méthodes ainsi que les résultats obtenus

sur les farines sont présentés dans la suite de cette partie.
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II.L1. Méthode de Washburn — mesure indirecte

La théorie de Washburn [78]—[80] indique que si un solide poreux est mis en contact avec un
liquide, de sorte que le solide n'est pas submergé dans le liquide, mais touche simplement la surface
du liquide, alors la montée du liquide dans les pores du solide due a I'action capillaire sera régie par

|'équation suivante :

m? _c.p’y.cos 6 Equation 18

t n
Avec
m = variation de masse ( m(t) - m(0) )
t = temps
p = densité du liquide
y = tension superficielle
n = viscosité du liquide
¢ = constante de capillarité

0 = angle de contact

L’échantillon (farine végétale) est mis dans un cylindre dont le fond est muni d’un filtre puis plongé
dans un solvant. Le relevé de la masse en fonction du temps est établi par le tensiométre KRUSS K100
(Figure 66). La pente de la courbe définie par m? = f(t) sera exploitée pour déterminer, en premier
lieu la constante de capillarité c, puis dans un second temps les tensions superficielles dispersives et

polaires du solide pour en déduire I'angle de contact avec I'eau.

-

| | &
———

Figure 66 Tensiomeétre KRUSS
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Premiére étape

Dans un premier temps, la mesure est effectuée avec comme solvant le n-hexane dont la
mouillabilité est totale c’est-a-dire que I'angle formé est nul et donc cos 8 = 1. Connaissant la densité,
la viscosité et la tension superficielle du solvant, il ne reste plus qu’une inconnue, la constante de
capillarité.

Deuxiéme étape

La deuxiéme étape consiste a utiliser le solvant de mesure de I'angle de contact directement, nous
avons rencontré un probléme lors de cette étape, I'utilisation de I’eau comme solvant n’a pas donné
de résultats exploitables. En effet, I'langle de contact doit étre compris entre 0 et 90° d( a l'utilisation
de la fonction cosinus. Les farines étant considérées comme hydrophobe (8 > 90°), la mesure doit se
faire avec des solvants avec lesquels I'angle de contact est compris entre 0 et 90°. C’est pourquoi il a
été choisi deux solvants différents afin de déterminer les tensions superficielles polaire et dispersive
des échantillons pour en déduire I'angle de contact avec I'eau.

En combinant I'équation de Young avec les définitions des tensions de surface du liquide et du

solide on obtient 'Equation 19.

= +y,.cos 0 Eguation 1
Vs = Vst d)’L ) — —  y(cos0+1) quation 19

YL=vetn B I R N /A e e—

Vs =v§ +¥S

Le premier solvant utilisé est le diiodométhane qui posséde une tension de surface polaire nulle.
Cette donnée simplifie I’'Equation 19 pour donner I'Equation 20 et permet de déterminer la tension

superficielle dispersive des farines végétales.

yL(cos 8+1)* o i
Vlf) =0et yl =y, - |yd ="k > Equation 20

v& : tension superficielle dispersive du solide

Troisieme étape
Il est ensuite possible de déterminer la tension superficielle polaire des échantillons en utilisant un
solvant, comme évoqué précédemment, dont I’angle de contact est compris entre 0 et 90°. Nous avons

choisi I’éthyléne glycol. A partir de 'Equation 19, on obtient I'Equation 21:

2 < .
yL(cos6+1) | g4 a EqUGtIOH 21
d .d p b _ YL(cos+1) P _ ( 2 VyL'yS)
Yoe¥s v Vs = 2 - |V = VP

v : tension superficielle polaire du solide
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Quatriéme étape
La quatrieme et derniére étape consiste a calculer I'angle de contact en utilisant les données de

I’eau d’apreés I'équation suivante :

Equation 22

/( v v + /n”-ysp> X 2 \

H -1 |
- /

Pour chaque échantillon et pour chaque solvant, la mesure est réalisée cinq fois. Les constantes des

0 = cos”

solvants utilisés dans cette étude sont présentées dans le Tableau 10.

YL =7y +vi ¥i (mN/m) yi (mN/m)
Ethyléene glycol 48,3 19,0 29,3
Diiodométhane 50,8 0 50,8
Eau 72,8 26,8 46,0

Tableau 10 Tensions superficielles : composantes polaire et dispersive des solvants de I'étude

Résultats

Les tensions superficielles polaire et dispersive pour les échantillons étudiés sont présentées dans

le Tableau 11.
vs = v +vs | vs(mN/m) | y§(mN/m) | Oeau(?)
Bois 23,09 22,70 20,82 86,3+1,8
Bretagne 15,73 24,10 13,32 95,7+1,3
Brenne 17,90 24,00 15,50 92,7+1,7
Miscanthus 18,25 53,70 12,87 90,1+3,4

Tableau 11 Tensions superficielles et angle de contact des farines végétales d'aprés la méthode de Washburn

Au vu des valeurs de tensions superficielles obtenues, les phragmites et le bois sont peu polaires
car leur tension superficielle polaire est inférieure a 25 mN/m. La farine de miscanthus présente une
valeur de sa composante polaire deux fois supérieure a celle des autres farines végétales ; on considere
donc cet échantillon comme polaire avec 54 mN/m. Pour la composante dispersive, le bois possede la
valeur la plus importante avec 20,8 mN/m, suivi des phragmites puis du miscanthus. Au vu de ces
résultats, nous pourrons observer des différences de comportements des farines avec une meilleure

cohésion bois/PP car le bois posséde la tension superficielle polaire la plus faible et le PP est un
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polymére trés peu polaire avec 0,2 mN/m en tension superficielle (Figure 67). De la maniére, nous
pourrons également étudier la cohésion avec la matrice PBS et expliquer les différences observées car
celle-ci posséde une composante polaire de 14 mN/m, plus élevée que le PP, et une composante
dispersive de 32,4 mN/m la aussi plus élevée que pour le PP (Figure 67). Avec des valeurs de tensions
se rapprochant de celles des farines végétales, le PBS aura potentiellement un meilleur mouillage des

particules végétales.

Surface Tension (mN/m) Polymer total surface Disperse component  Polar component v,
Component 25°C 200°C tension y (mMN/ vy (mN/m) {mN,/m)
R S SR C R 4 =

lpp 247 245 02 164 163 01 PGSMA(25°C) 30.1 20.6 0.5

PVA 60.2 326 276 410 222 188 PGSMA 20.8 20.3 0.5
85505 b 911 07 904 736 06 730 (180 °C)
R816" 885 04 881 710 03 707 LPBS 46.4 324 14 |

R972°¢ 3230 2 145 136 09 PFLA e 30 4

Figure 67 Tensions superficielles du PP [154] et du PBS [155]

Les farines de miscanthus et phragmites sont considérées comme hydrophobes car la valeur de leur
angle de contact est supérieure a 90°. Le bois lui est considéré comme hydrophile avec un angle de
contact de 86,3°. Un angle de contact de 85° est mesuré par la méthode de Washburn sur de la farine
de bois 177-250 um dans les travaux de Walinder et al. [81].

Nous avons testé une seconde méthode afin de confirmer ou infirmer les valeurs obtenues avec la

méthode de Washburn.

I.2. Méthode de la goutte sessile — mesure directe

La méthode de la goutte sessile consiste a déposer une goutte de solvant, ici I'eau, sur la surface de
I’échantillon afin de mesurer directement I'angle de contact. Les mesures ont été réalisées avec un
goniomeétre KRUSS DSA30S. Afin d’avoir une surface d’échantillon la plus exploitable possible, des
cylindres ont été fabriqués en comprimant 20 a 30 g de farine sous une pression de 142 MPa a
température ambiante (Figure 68). Dix gouttes d’eau ultrapure sont déposées une a une avec une
seringue sur la surface des farines (base du cylindre) tandis qu’une capture vidéo est réalisée pour

chaque goutte afin de tracer I’évolution de I'angle de contact en fonction du temps.

Figure 68 Cylindres de farine compressée, (a) Phragmites Bretagne, (b) Miscanthus, (c) Bois
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Des mesures préliminaires sont effectuées sur des farines comprimées a I'aide d’une presse a
plateau hydraulique dont la pression n’est pas connue mais dont le résultat est tout a fait acceptable,
hormis I’épaisseur de la plaque de farine formée (quelques mm) qui reste trop faible pour une mesure
correcte d’'un angle de contact (Figure 69). En effet, la goutte d’eau une fois déposée se déforme a
cause de la trop faible épaisseur de la plaque de farine végétale, il n’est donc pas fiable de faire des
mesure de cinétique avec ces échantillons.

Néanmoins, I'idée étant de tester la faisabilité de la méthode, les mesures d’angle de contact sont
réalisées sur des farines de différentes granulométries (0-500 um, 0-250 um et 0-100 um), ce qui
permet également d’évaluer I'influence de la taille des particules de farine sur les valeurs d’angle sans
étudier la cinétique d’absorption de la goutte d’eau. La taille de la goutte, et donc I'angle mesuré,
évoluant au cours du temps, la mesure de I'angle est réalisée lorsque la seringue revient en position
initiale, c’est-a-dire lorsqu’elle remonte en position préte a doser une nouvelle goutte pour un

nouveau dépot.

Figure 69 Goutte d'eau sur de la farine de phragmites compressée

Résultats : goutte sessile sur plaque de farines comprimées

Les résultats des mesures réalisées sur les différents échantillons sont donnés dans le Tableau 12

en fonction de la taille de particules.

0-500 pm 0-250 um 0-50 um
Bretagne 120,0 127,9 133,6
Brenne 124,6 124,9 131,1
Bois 97,7 114,3 120,2
Miscanthus 110,4 122,1 126,0

Tableau 12 Angle de contact suivant la taille de particules de I'échantillon
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Figure 70 Corrélation entre I'angle de contact et la taille de

particules de I'échantillon

Nous pouvons observer qu’il existe une corrélation entre la taille des charges et I'angle de contact
mesuré sur la farine comprimée (Figure 70) : I'angle de contact augmente avec la diminution de la taille
de particules, atteignant des valeurs de 120 a 135 degrés pour la granulométrie la plus fine (0-50 um).
Ces observations peuvent étre dues aux microrugosités en surface des farines 0-100 um créant ainsi
un matériau superhydrophobe. Cet effet est expliqué par le modele de Cassie-Baxter (Figure 71),
lorsque la rugosité d’'un matériau hydrophobe augmente alors I'angle de contact augmente aussi [82].

De la méme maniére que lorsque la mesure d’angle est réalisée avec la méthode de Washburn, la
rugosité n’est pas prise en compte ; les valeurs d’angle de contact sont donc plus élevées avec la
méthode de la goutte sessile. On pourrait s’attendre aux mémes valeurs pour les deux méthodes si la

surface des échantillons pour la méthode de la goutte sessile était parfaitement lisse.

Figure 71 Modeéle de Cassis-Baxter [156]

SiI'on correle I'angle de contact mesuré pour les différentes farines 0-500 um a I’adsorption de ces
mémes farines a 97 % d’humidité relative (Cf. Figure 72), on constate que plus I'angle de contact est

élevé et plus I'adsorption sera faible.
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Figure 72 Corrélation entre la valeur d'angle de contact des

farines et I'adsorption de celles-ci a 97 % d'humidité relative

Nous remarquons également une hydrophobie plus importante des deux roseaux communs quelle
que soit la méthode. Dans la suite de cette partie nous n’utiliserons plus que le roseau de Bretagne,

les résultats étant similaires selon les deux origines.

Résultats : goutte sessile sur cylindre de farines

Les mesures d’angle de contact sont également réalisées sur des cylindres, pour une plus grande
épaisseur d’échantillon. Le systeme d’acquisition vidéo est de la méme facon utilisé pour étudier la
cinétique d’absorption des gouttes d’eau.

Les valeurs des angles de contact en statique, c’est-a-dire lorsque la seringue revient en position
initiale sont données dans le Tableau 13. Ces données confortent les valeurs obtenues avec les plaques
de farines comprimées avec une exception pour la farine de bois dont la valeur est plus importante
lorsque la mesure est réalisée sur la base des cylindres. Deux explications sont possibles : la farine de
bois n’a peut-étre pas été assez comprimée avec la presse a plateaux ou bien la faible épaisseur de la

plague a permis une absorption rapide de la goutte d’eau d’ol un angle plus faible.

0 eau (°)
Bretagne 118,0£4,5
Bois 112,4 4,1
Miscanthus 112,2+3,8

Tableau 13 Angle de contact sur la base des cylindres comprimés

L’'examen des acquisitions vidéo permet de tracer I'évolution de I'angle de contact de la goutte

d’eau en fonction du temps ; il s’agit donc d’une mesure en dynamique apportant des informations
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supplémentaires quant a la cinétique d’absorption de la goutte d’eau. Des clichés ont été pris au cours
du temps permettant ainsi d’observer I'évolutions d’une goutte d’eau a la surface d’une farine. La
Figure 73 présente les clichés de I'absorption d’une goutte d’eau pour les trois échantillons (bois,
miscanthus et phragmites). La goutte d’eau reste plus longtemps a I'équilibre sur la farine de roseau

phragmites, ce qui démontre un caractére hydrophobe de I'espéce.

TEMPS (S) 0 1 2 3 4 10 15 20 25 30

=y
bl e te
s 0 500 sl st nh e

Figure 73 Cinétique d’absorption d’une goutte d’eau selon I'espéce végétale

Miscanthus

Phragmites

Les courbes représentant la variation de I'angle de contact moyennée sur dix mesures en fonction

du temps sont données en Figure 74.
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Figure 74 Cinétique d’absorption des gouttes d’eau

Nous pouvons observer un point d’inflexion sur ces trois courbes traduisant une durée limite
d’absorption d’eau, durée qui differe selon I'espece végétale (Figure 75). Le bois a la durée
d’absorption la plus courte (3 secondes) suivi du miscanthus avec 5 secondes tandis que le phragmites

met beaucoup plus de temps a absorber la goutte avec 22,5 secondes.
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Figure 75 Détermination des temps limites moyens d’absorption des gouttes d’eau

Ces premiers résultats montrent un certain caractere hydrophobe du roseau commun. Ce peut étre
un inconvénient pour des formulations composites a matrices polymeres en raison d’une plus faible
compatibilité charge-matrice, par comparaison a des composites a base de bois. Mais cette
hydrophobie pourrait également étre un avantage vis-a-vis de la résistance a ’humidité et de la tenue
au vieillissement. C’'est ce qui sera étudié dans le prochain Chapitre sur I'étude de la valorisation du

phragmites en plasturgie.

PARTIE 5: CARACTERISATION DES GRANULATS POUR VALORISATION EN
ECOCONSTRUCTION

Cette partie est consacrée a I’étude du roseau phragmites pour une valorisation en écoconstruction
et plus précisément pour la fabrication de béton isolant. Comme nous avons pu I'évoquer a plusieurs
reprises, la chenevotte servira de référence pour cette voie d’application comme il s’agit du matériau

végétal le plus étudié et utilisé dans ce domaine.
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Tout d’abord, il est important de noter que les granulats de chénevotte et roseaux sont différents
de par leur apparence. En effet, la chenevotte correspond a l'intérieur de la tige du chanvre ; apres
une étape de rouissage les fibres se détachent de I’écorce ; I'intérieur de la tige est alors broyé pour
donner la cheénevotte. Les granulats de roseau correspondent a I'entiére partie de la tige aérienne. Le
roseau ne possede pas ou trés peu de fibres et comme nous avons pu le développer dans le Chapitre
1 l'intérieur de la tige du roseau est creux. Ces différences aménent bien évidemment des particularités
chez chacune des espéces et c’est ce que nous cherchons a étudier dans la partie suivante, en analysant
tout d’abord les morphologies des granulats de chéenevotte et roseaux puis de facon plus précise en
évaluant les masses volumiques des différents échantillons avant de mesurer leur capacité
d’absorption d’eau. Toutes ces analyses sont primordiales pour la suite du projet et I'étude de

I’éligibilité du roseau pour la fabrication de bétons isolants.

I. TAUX DE POUSSIERES

I.1. Protocole

Les granulats végétaux sont tamisés afin de connaitre leur taux de poussieres. Pour cela, le
protocole de la RILEM*? est utilisé [83] ; le taux de poussiéres d’un granulat végétal correspond au
passant d’un tamis dont la taille de maille est de 250 um. Ainsi, tous les granulats de I'étude ont été
tamisés sur un ensemble de tamis (6-4-2,5-1-0,5-0,25 - 0,1 mm). Le taux de poussiére est calculé

en divisant le passant a 250 um par la masse totale de I'échantillon tamisé.

1.2. Résultats

Les résultats des mesures du taux de poussiéres des granulats de roseaux et de la référence sont
donnés en Figure 76.
10%
8%
6%
4%
2%

0%

Fraction massique de poussiére (%)

Figure 76 Taux de poussiére des différents échantillons de roseaux et la référence

12 Réunion Internationale des Laboratoires et Experts des Matériaux

101

Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites australis Mathilde Honoré 2020



102

Trois catégories de granulats se distinguent :

- Les granulats tres peu poussiéreux comme la chéenevotte de chanvre : le roseau de Brenne
(BREN et BREN50), celui de Camargue (CAM) et le WAL19-S12 dont le taux de poussiéres est
inférieur a 2 %.

- Les granulats de roseaux faiblement poussiéreux : le roseau breton, les VEL-S12 et WAL20-S6
dont le taux de poussiere est compris entre 2 et 4 %

- Les roseaux poussiéreux : les VEL-V12, VEL-S6 et WAL19-S6 dont le taux est supérieur a 4 %,

I’échantillon WAL19-S6 se démarquant avec plus de 8 % de poussiéres.

Ces différences peuvent étre expliquées par le process de récolte et le broyage des granulats. Pour
obtenir les granulats de 6 mm, ceux-ci restent plus longtemps dans le broyeur jusqu’a faire la taille
requise pour leur passage a travers le tamis ; ce temps est supérieur a celui pour broyera 12 mm et a

pour conséquence de produire plus de poussiere.

1. MORPHOLOGIES

Il.L1. Préparation des échantillons

Les observations de morphologies se font au MEB JEOL JSM 6460LV. Les granulats doivent au
préalable étre enrobés et découpés soigneusement pour ne pas refermer les cellules. La surface des
échantillons est ensuite métallisée avant observation.

L'enrobage des granulats se fait avec une solution d’agarose a 5 % massique ; cette méthode
permet d’humidifier les échantillons et de les rendre plus tendres pour la découpe au microtome ((a)
Figure 77). L'enrobage résiduel est ensuite retiré pour placer chaque échantillon sur des plots pour

I’observation au MEB ((b) Figure 77).

Figure 77 Photos de la découpe d'un échantillon enrobé d'agarose (a) et échantillons sur plots avant observations au MEB (b)
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Plusieurs échantillons ont été analysés : une tige de roseau sec ainsi qu’un roseau vert 2 jours apres
coupe et de la chénevotte. Tous les échantillons sont découpés de facon longitudinale et transversale
afin de visualiser les tailles de cellules et leur répartition ainsi que les différents vaisseaux utilisés pour

le transports des fluides (nutriments, eau...).

I.2.  Les différents tissus du roseau phragmites

1.2.a. Roseau sec d’hiver

Les coupes transversale et longitudinale effectuées sur une tige de roseau d’hiver sec permettent
de distinguer les différents vaisseaux, leur diametre et longueur et aussi leurs particularités. La Figure

78 présente les différents tissus retrouvés dans le roseau phragmites.

Sclérenchyme

Fibres Phloéme

Vaisseaux xyleme .
Parenchyme de phloéme

Parenchyme de xyléme

SED  30kV WD 189 mm

Figure 78 Les différents tissus du roseau phragmites d’hiver

On distingue tout d’abord les tissus fondamentaux, les parenchymes, qui servent pour la
photosynthese et le stockage des nutriments. Le parenchyme est représenté par des cellules
isodiamétriques a parois fines.

Le second type de tissus agit en soutien ; il s’agit du sclérenchyme qui protége également la plante.
Les parois de ses cellules sont épaisses et imprégnées de lignine ce qui leur permet un role de soutien
de la tige.

Il'y a ensuite les tissus conducteurs représentés par le xyleme et le phloeme. Le xyleme est composé
de vaisseaux et trachéides qui permettent le transport de la séve brute (eau et sels minéraux). Les
vaisseaux ponctués ou réticulés (Figure 79) sont formés de cellules séparées par des parois imprégnées
de lignine (Figure 80). Les trachéides peuvent étre annelées (Figure 79) ou spiralées (Figure 81) et sont
moins riches en lignine que les vaisseaux. L’autre type de tissus conducteurs est le phloéme qui conduit

la seve produite riche en matiere organique.
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VD 16.1 mm 0 1,000 — 10 um

Figure 79 Vaisseau de xyléme ponctuée et trachéide Figure 80 Parois des vaisseaux de xyléme ponctués —

annelée du roseau phragmites — Coupe longitudinale Coupe transversale

SED 3.0kv. WD 16.0 mm Std.-PC 35.0 0 um

Figure 81 Trachéide spiralée du roseau phragmites

On retrouve les mémes vaisseaux dans le roseau vert frais. La différence réside dans la présence de
fibres en nombre plus important dans le roseau vert. Ces fibres sont visibles en Figure 82 et semblent

donc disparaitre lorsque le roseau séche pendant I'automne.

— 20 M

Figure 82 Fibres dans le roseau vert frais
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I.3. Comparaison avec la chenevotte

Une comparaison est faite entre la chenevotte et le roseau en coupe transversale en Figure 83 et
Figure 84. La chénevotte étant broyée aprés récolte, il est difficile d’observer la totalité d’'une tige ;
cependant la répartition des cellules observées en Figure 84 permet d’imaginer I'ensemble de
I'intérieur d’une tige. Les premieres observations montrent des tailles de cellules assez similaires

méme si la répartition est différente.

9mm  Std-PC350 HighVac ©B1x37 500 pm SED  3.0kV WD203mm Std-PC350 HighVac [Blx40 500 pm

Figure 83 Coupe transversale d'une tige de roseau d'hiver Figure 84 Coupe transversale d'un granulat de chenevotte

vue au MEB vue au MEB

On retrouve dans la chenevotte les mémes tissus que dans le roseau, a savoir les vaisseaux et
trachéides de xyléme (Figure 85) et en grande proportion les cellules parenchymateuses, de plus petit
diametre que les vaisseaux et trachéides (Figure 86). Toutefois, la structure et I'agencement des
cellules de la chenevotte témoignent du caractére trés poreux des granulats, bien plus poreux que le
roseau phragmites qui n’a pas de moelle. Ces différences marqueront bien évidemment des
particularités chez chacune des espéces végétales, phragmites et chenevotte, et seront détaillées dans

la suite de cette partie avec la mesure des masses volumiques et des capacités d’absorption en eau.
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SED

Figure 85 Trachéide ponctuée de la chénevotte - Coupe Figure 86 Cellules parenchymateuses de la chenevotte -

longitudinale Coupe transversale

I1l. MASSES VOLUMIQUES

Il existe différents types de masses volumiques permettant de caractériser un granulat. La premiére
est la masse volumique vrac de I'empilement des particules. Sur la Figure 87 sont représentés les
différents types de porosités, a savoir les porosités inter particulaires, intra particulaires ouvertes et
intra particulaires fermées, la masse volumique vrac incluant les trois types.

La seconde masse volumique correspond a la masse volumique particulaire, il s’agit de la donnée
la plus complexe a mesurer car elle prend en compte les porosités fermées du matériau dont le volume
est assez difficile a mesurer. La masse volumique particulaire est la masse d’une particule sur son
volume apparent, le volume étant représenté par la paroi cellulaire et les porosités intra particulaires
ouvertes et fermées. La mesure du volume d’une particule est complexe dans le sens ol un granulat
n’a pas une forme parfaite. Faire I’hypothese d’une particule de forme parallélépipédique et utiliser la
largeur pour I'épaisseur est trop approximatif.

La troisieme et derniére masse volumique se rapporte a celle des parois (en orange sur la Figure
87). Les granulats sont broyés le plus finement possible pour ouvrir toutes les porosités et sont ensuite
analysés au pycnometre a gaz.

Deux de ces trois masses volumiques ont été mesurées sur les échantillons de roseaux et de
chénevotte. Par manque de temps, la masse volumique des parois a été mesurée seulement pour les
roseaux de Brenne et Bretagne (les premiers échantillons regus). Ces mesures ont été réalisées par le
service de Recherche & Développement de I'Institut UniLaSalle a Mont-Saint-Aignan (76).

Les mesures de masses volumiques apparentes ont été réalisée a I'IRDL d’aprés le protocole de la

RILEM [83].
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Pour cela, les granulats sont au préalable séchés en étuve a 60°C jusqu’a masse constante. La
mesure est réalisée avec un récipient cylindrique en verre dont la hauteur est deux fois supérieure au
diametre. 100g de granulats secs sont placés dans le récipient et renversés dix fois avant d’égaliser la
surface et de marquer le niveau. Le récipient est ensuite vidé et rempli jusqu’au niveau avec de I'eau
pour étre pesé. Connaissant la masse volumique de I'eau, le volume occupé par les granulats est
facilement calculable. Cette mesure est répétée trois fois pour chaque échantillon. La masse volumique

(p app) est ensuite calculée d’apres I’équation suivante :

Mg X Pequ Equation 23
papp = M
eau
Avec
Mg: masse des granulats
Peau : Masse volumique de l'eau

M, : masse d'eau ajoutée jusqu'au niveau des granulats

I:l Paroi cellulaire du granulat
I:l Porosité inter particulaire
I:l Porosité intra particulaire ouverte

I:l Porosité intra particulaire fermée

Figure 87 Description des différents types de porosités de granulats végétaux en vrac d’aprées [157]

ll.1. Masse volumique des parois

Les mesures de masse volumique des parois pour les échantillons de roseaux et la chénevotte ont
été réalisées a I'aide d’un pycnométre Pycnometric Evo de Thermoscientific, utilisant I’Argon comme
gaz. Pour cela, les granulats doivent étre broyés trés finement afin d’ouvrir les porosités fermées. La
mesure donnera alors la masse volumique des parois ; les résultats sont donnés en Figure 88. Les
valeurs obtenues sont proches de la masse volumique de la cellulose qui est de 1500 kg/m?3 et qui
représente le composé majoritaire dans ces végétaux. Les valeurs sont plus faibles pour les phragmites

gue pour la chénevotte.
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Figure 88 Masses volumiques des parois des roseaux de Brenne et Bretagne et de la chenevotte

lll.2. Masse volumique vrac

La masse volumique vrac a été mesurée pour tous les échantillons utilisés dans le Chapitre 4 sur la

valorisation du phragmites dans I’écoconstruction. Les résultats sont présentés en Figure 89.
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Figure 89 Masses volumiques des différents échantillons pour I'application en construction

Comme nous pouvons le voir, les masse volumiques vracs des roseaux sont du méme ordre de
grandeur que la chénevotte (REF) et trois catégories se distinguent : la premiére regroupe les plus
petites masses volumiques avec BREN50, VEL-V12 et VEL-S12, la seconde regroupe ADEV, BREN, CAM
et VEL-S6 qui ont des masses volumiques apparentes comprises entre 60 et 70 kg/m3. La troisieme
regroupe les masses volumiques supérieures a 80 kg/m3, il s’agit des granulats WAL19-S12, WAL19-S6
et WAL-S6.

La masse volumique vrac est en partie liée a la granulométrie (Figure 90). Généralement, plus le
granulat est petit (L/D faible) et plus I'agencement entre particules est facilité ; ainsi pour un méme

volume la masse de petits granulats sera plus importante que celle de plus gros granulats.
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Figure 90 Lien entre le rapport L/D des granulats et leur masse volumique

IV. CAPACITE D’ ABSORPTION D’EAU

La capacité d’absorption d’eau est également mesurée d’apreés le protocole proposé par le comité
technique RILEM [83]. Les granulats secs sont pesés (20 g), mis dans des filets (collants en polyamide)
et noués, avant d’étre immergés dans de I'eau a 20°C pendant différentes durées (1 minute, 15
minutes, 2 heures et 48 heures). A chaque échéance, I'échantillon est essoré a 'aide d’une essoreuse
a salade pendant une minute puis retiré du filet et pesé. Pour chaque échantillon et chaque temps

d’immersion, la capacité d’absorption d’eau notée W; est calculée selon I’équation suivante :

M, x M, Equation 24
Wt(%) = TO x 100

Avec
M;:masse des granulats aprés le temps d'immersion t

M, : masse de granulats secs

Les courbes d’absorption pour chaque type de granulat sont présentées en Figure 91.L évolution
de I'absorption d’eau des granulats en fonction du temps d’immersion est donnée par I’équation ci-
dessous :

W:(%) = C, .log(t) + W, Equation 25
Avec
Cy: coefficient d'absorption d'eau des granulats

W, : absorption d'eau initiale a la surface des granulats

Pour mieux visualiser I'absorption a saturation des granulats, c’est-a-dire aprés 48 heures

d’'immersion, le diagramme en Figure 92 reprend les valeurs du graphe en Figure 91.
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Figure 91 Courbes d'absorption des différents granulats de roseau et la Figure 92 Absorption a saturation des
référence granulats de roseau et la référence

La premiére observation qui ressort de ces analyses est que les roseaux se démarquent de la
référence par leur faible absorption. La chénevotte de chanvre absorbe plus de 360 % d’eau tandis que
le roseau phragmites absorbe moins de 200 % d’eau avec une cinétique plus lente. En effet, le
coefficient d’absorption est deux fois plus faible pour les échantillons de roseau commun que pour la
chénevotte. De méme I'absorption d’eau initiale en surface des granulats de chénevotte est plus de
deux fois supérieure comparée a celle des granulats de Phragmites australis. Parmi tous les
échantillons de phragmites trois catégories se distinguent :

- Les granulats peu absorbants : CAM, WAL19-512 et WAL19-S6

- Les granulats moyennement absorbants : ADEV, BREN, BREN50 et WAL20-19

- Les granulats absorbants 200 % d’eau : le roseau de Velving (VEL-V12, VEL-S12 et VEL-S6)

Nous pouvons également remarquer que la taille des granulats n’a pas d’incidence sur la quantité
d’eau absorbée. En effet, les échantillons BREN et BREN50 ainsi que VEL-S12 et VEL-S6 absorbent la
méme quantité d’eau, bien que de granulométries différentes. Une légére différence est observée
pour les échantillons WAL19-S12 et WAL19-5S6 ou ce sont les granulats de 6 mm qui absorbent le plus.

Pour ce qui est de la cinétique d’absorption, visible en Figure 93 pour les granulats de Velving et
Waldhouse broyés a 6 et 12 mm, la taille des granulats a une influence sur la vitesse d’absorption. En
effet, les granulats de 6 mm absorbent plus rapidement I'eau et ont déja atteint 50 % de I'absorption
finale aprés 1 min d’'immersion contre 35 % pour ceux de 12 mm. Les granulats WAL19-S6 atteignent
la valeur maximale d’absorption des deux heures d’immersion dans I'eau. Cette différence peut
provenir de la surface spécifique plus grande pour les petits granulats que pour les grands, I'eau

s’infiltre donc plus rapidement.
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Figure 93 Cinétique d'absorption des granulats de Velving et Waldhouse en 6 et 12 mm

Nous notons que la capacité d’absorption d’eau des granulats est liée au taux de silicium étudié dans
la partie Il.1. En effet, nous observons en Figure 94 que plus la teneur en silicium augmente dans le
végétal et plus I'absorption d’eau de celui-ci sera faible. Ce résultat témoigne de I'influence du silicium

dans I’hydrophobie relevée du Phragmites australis.
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Figure 94 Lien entre I'absorption d'eau des granulats et leur taux de silicium
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CONCLUSION

La détermination des caractéristiques physiques et chimiques est un élément clef dans I’étude d’un
végétal dans le but d’une valorisation dans différents domaines.

Ce chapitre 2 décrit toutes les caractérisations réalisées sur les deux formes d’échantillons de
Phragmites australis (farines ou granulats) selon la voie de valorisation étudiée (plasturgie ou
écoconstruction) ainsi que sur les références : le bois, le miscanthus et la chénevotte de chanvre.

Les caractéristiques intrinseques du matériau Phragmites australis ont été déterminées, comme la
composition chimique en solubles/extractibles, cellulose, hémicellulose et lignine ainsi que les
minéraux. Une attention particuliere est portée sur les méthodes de dosage utilisées et les erreurs de
mesure que celles-ci comportent selon I'espéce végétale analysée. Les teneurs en silicium et sodium
sont également évaluées, le silicium ayant un réle dans I’hydrophobie constatée du Phragmites
australis et le sodium indiquant la teneur en sel dans I'eau dans laquelle a évolué le roseau commun.

Certaines caractérisations ont été réalisées sur les deux types d’échantillons comme la répartition
granulométrique, évaluée par analyse d’images, et I'adsorption de vapeur d’eau pour le tracé des
courbes de sorption des granulats et farines. Une comparaison des courbes est réalisée selon la taille
de granulats avant de conclure sur les comportements observés selon I'espéece végétale.

Selon la voie de valorisation, la caractérisation est différente. Pour le volet Plasturgie, deux farines
de phragmites venant de Bretagne et du parc de la Brenne ont été étudiées en température par des
analyses thermogravimétriques en isotherme et en dynamique afin d’évaluer la stabilité thermique de
ces farines avant compoundage par extrusion. La mouillabilité des farines a également été déterminée,
dans un premier temps pour évaluer le caractére hydrophobe du roseau commun et dans un second
temps pour comprendre les différences de compatibilité potentielles entre les charges et les matrices.
Pour cela, deux méthodes ont été utilisées, la méthode de Washburn dite indirecte et la méthode de
la goutte sessile qui est une méthode directe. La valorisation du roseau en plasturgie sera étudiée dans
le chapitre 3. Les analyses thermogravimétriques confirment que la tenue en température du roseau
commun est suffisante et comparable au bois et au miscanthus pour la faisabilité des formulations PP-
farine de roseau.

La derniére partie de ce chapitre concerne la caractérisation des granulats pour le volet
écoconstruction. Cette partie est réalisée avec un plus grand panel d’échantillons de roseaux
phragmites pour tenter de comprendre I'influence du lieu et des périodes de fauche et de récolte ainsi
que de la taille des granulats. Ainsi cing lieux de récolte dans des parcs naturels frangais sont étudiés,
du roseau de Bretagne, Brenne, Camargue, Waldhouse et Velving. Les taux de poussieres ainsi que les
masses volumiques vracs de tous les échantillons y compris la référence (chénevotte) sont évalués. Les

morphologies de roseaux (vert/sec) sont observées au MEB et comparées a celles de la chénevotte.
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Enfin, I'absorption des granulats est déterminée afin de mettre en lien les différentes caractéristiques

des échantillons et leur capacité a absorber I'eau.

Cette série des caractérisations nous permet d’établir plusieurs conclusions quant aux propriétés
du roseau Phragmites australis, la principale étant son caractére hydrophobe. En effet, a travers les
mesures de mouillabilité et I'analyse des courbes de sorption et d’absorption d’eau des granulats, le
roseau commun présente une certaine résistance a I'humidité et donc a l'eau, comparé aux
références : le bois, le miscanthus et la chénevotte de chanvre. Cette hydrophobie pourrait étre
expliquée par la forte présence de silicium mais cela ne reste qu’une hypothese et le mécanisme
d’action reste encore a étudier.

La variabilité concernant le lieu de récolte n’a pas d’influence significative sur les propriétés des
granulats, mis a part qu’elle distingue le roseau de Camargue ayant évolué dans des eaux salines. La
taille des granulats n’a pas d’incidence sur la quantité d’eau absorbée par les échantillons mais semble
jouer un role sur la cinétique d’absorption ; plus la taille de granulats est petite et plus I'absorption est
rapide. De la méme manieére, plus le granulat est broyé finement et plus le taux de poussiére est grand.
Concernant la composition chimique, le lieu et la période de récolte n’ont pas de forte incidence sur
les teneurs en cellulose, hémicellulose et lignine. La différence se fera au niveau des solubles ; un
roseau coupé vert et laissé sur place pendant quelques mois subira un rouissage et verra donc sa

guantité d’extractibles diminuer.

L’'ensemble de ces analyses confirment I'éligibilité probable du roseau phragmites pour les deux
voies de valorisation étudiées dans cette thése. La suite de ce manuscrit décrira I'ensemble de I'étude
en plasturgie dans le Chapitre 3 et I'étude de la valorisation du roseau en écoconstruction dans le

Chapitre 4.
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CHAPITRE 3 : ETUDE DE LA VALORISATION DU ROSEAU

PHRAGMITES AUSTRALIS EN PLASTURGIE

115
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INTRODUCTION

La premiere voie de valorisation envisagée pour le roseau Phragmites australis est le domaine de
la plasturgie et plus précisément celui des composites. Un composite est un matériau constitué d’au
moins deux composants (matrice et renforts/charges) dont les propriétés sont complémentaires. Deux
types de matrices polymeres existent, les thermodurcissables et les thermoplastiques, de la méme

maniére que plusieurs familles de renforts/charges peuvent étre utilisées.

Le roseau phragmites ne contient pas (ou trés peu) de fibres. Il sera donc utilisé uniquement en
tant que charge avec des granulométries variables dans des composites. A ce jour, beaucoup d’études
portent sur les composites a base de farine de bois, c’est pourquoi ce matériau sera utilisé comme
référence dans cette partie. De méme pour le miscanthus, le roseau de culture, trés étudié ces
derniéres années et dont les propriétés se rapprochent de celles du Phragmites australis (Cf Chapitre
2). La premiere partie de ce chapitre sera dédiée a une revue de la littérature scientifique sur les bio-
composites : nature des matrices et des renforts avec un focus sur les travaux concernant le

phragmites, le miscanthus et le bois .

La seconde partie de ce chapitre présentera les deux matrices thermoplastiques choisies,
polypropyléne et polybutyléne succinate, les formulations réalisées, ainsi que les procédés de mise en
ceuvre et mise en forme. Nous détaillerons aussi dans cette partie les différentes techniques utilisées

pour les caractérisations mécaniques et physico-chimiques des composites.

La troisieme et derniére partie de ce chapitre développera I'ensemble des résultats de ce volet
plasturgie. Les composites chargés en farine de roseau phragmites seront comparés a ceux chargés en
farine de bois et en farine de miscanthus d’un point de vue des propriétés en traction, flexion et choc
Charpy. La caractérisation se fera également au niveau physico-chimique et plus précisément en

absorption d’eau, un critere important dans le vieillissement d’un composite chargé en farine végétale.
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PARTIE 1 REVUE DE LA LITTERATURE SCIENTIFIQUE

Cette partie est dédiée a une revue des travaux scientifiques existants sur les bio-composites, les
matrices polymeres étudiées ainsi que les charges. Nous présenterons également les formulations

communément réalisées et qui ont orienté nos travaux pour le volet plasturgie.

I. CATEGORIES DE MATRICES POLYMERES

Pour I’élaboration d’un composite, le choix de la matrice va dépendre de I'application et du procédé

de mise en ceuvre visés.

Les thermodurcissables

Pour la fabrication de composites contenant des charges ou des fibres végétales, les matrices
phénoliques, époxy et polyesters insaturés sont les plus utilisées [84]. De maniere générale, les
matrices thermodurcissables (TD) ont un meilleur mouillage des fibres naturelles di a leurs
groupements hydrophiles et une grande stabilité thermique une fois polymérisées. De plus, les
composites réalisés avec des matrices thermodurcissables sont plus résistants chimiquement [85] et
mécaniquement. Les formulations de composites a matrice TD ne se font pas a température élevée ce
qui permet de ne pas dégrader les composés présents dans les végétaux. Cependant, ces matrices ne
sont pas recyclables, elles sont a utiliser lorsque les propriétés des matrices thermoplastiques
atteignent leurs limites. Dans une démarche de développement durable et de responsabilité
écologique, il semble plus logique de s’orienter vers une utilisation de matrices thermoplastiques et

donc recyclables, voire méme biodégradables

Les thermoplastiques

- Les non biodégradables

Parmi les polyméres thermoplastiques utilisés en plasturgie, les polyoléfines!® sont les plus
fréqguemment employées avec le polyéthyléne (PE) et le polypropyléne (PP). Le PE peut étre sous la
forme HDPE (High Density PolyEthylene) ou LDPE (Low Density PolyEthylene). Issus de la pétrochimie
principalement, il s’agit de deux chaines polymeres apolaires avec des taux de cristallinité pouvant
varier. Le PE peut également étre biosourcé ; depuis 2010 la société Braskem située au Brésil produit
un PE a partir de I'’éthanol issu de la canne a sucre [86]. Cependant, bien que ce PE soit recyclable et
biosourcé, il n’est pas biodégradable; ses propriétés restent inchangées et seul le mode de synthése le

distingue du PE pétro-sourcé. En plasturgie, d’autres matrices comme le Nylon 6,6 [87] ou le

13 polymere aliphatique saturé issu de la polymérisation d’un alcéne tels que 1’éthyléne et le propyléne.
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CHAPITRE 3 : ETUDE DE LA VALORISATION DU ROSEAU PHRAGMITES AUSTRALIS EN PLASTURGIE

polystyrene expansé [88], recyclé ou non, sont étudiées et utilisées, dans I'industrie de I'automobile

par exemple. Il existe également des polymeres a la fois biosourcés et biodégradables.

- Les bioplastiques
Le terme « Bioplastique » désigne soit un polymére biosourcé, soit un polymere

biodégradable, soit les deux (Figure 95)

PLA : Polylactide
PHA : Polyhydroxyalcanoate

TPS : Amidon plastifie

PCL : Polycaprolactone
bioPE : Polyéthylene

PBAT : Poly(butyléne adipate
terephtalate) bioTPU : Polyuréthane
thermoplastique

PA11 : Polyamide 11

Figure 95 Ensemble des polyméres décrit par le terme bioplastique [158]

Il existe différents types de polymeéres biodégradables : les polyesters tels que le PGA (Poly
(Glycolic Acid)) et le PLA (Poly (Lactic Acid)) qui est un dérivé de I'amidon obtenu par condensation
directe (fermentation du glucose) ou par I'intermédiaire d’'un dimeére cyclique (lactide). Le PHBV (Poly
(HydroxyButyrate-co-hydroxyValerate)) est également un polyester produit par des micro-organismes
[89] de méme que les PHA (PolyHydroxyAlcanoates). Le PBS quant a lui est synthétisé a partir d’acide
succinite pétro-sourcé ou biosourcé (sucres issus de la biomasse). Le PU (PolyUréthane) fait partie des
polymeéres pétro-sourcés et biodégradables ainsi que tous les PCL (PolyCaproLactone) et les PEA
(PolyEsterAmide). On retrouve également dans les polyméres biodégradables et biosourcés tous les
polysaccharides (cellulose, amidon, pectines, alginate...etc) et les protéines qui sont produits a partir
de la biomasse.

Pour les travaux de la these, nous avons choisi de travailler avec le PBS. D’apres la Figure 96
qui compare les propriétés du PBS a celles des PLA et PBAT pour des bio-composites, il apparait que
I’'un des principaux avantages du PBS est sa tres bonne compatibilité avec les charges végétales grace

a ses fonctions ester.
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Figure 96 Comparaison des propriétés de trois polymeres biodégradables [159]

Il. RENFORTS ET CHARGES UTILISES DANS LES BIO-COMPOSITES

Dans la présente étude, nous utilisons les végétaux en tant que charges, sous forme de farine. Tres
peu d’études traitent de ce type de matériaux biosourcés dans les composites ; c’est pourquoi dans un
premier temps notre revue de littérature s’est tournée vers les fibres. Celles-ci sont divisées en deux
catégories, naturelles et synthétiques, elles-mémes divisées en sous-catégories (Figure 97). Pour notre

étude, nous nous sommes intéressés exclusivement aux fibres naturelles.

Watural

! !

| Animal | | Mineral |

[ silk || woot | | #air |

| Cellulose/Lignocelluloss I

Silicacarbude

oL

! ! 1
wood | | Sualk | | Grassireeds |

L Rice | o] Bamboo |
| Wood | [P wheat | 1] Bagasee |
- Barey | [ com |
P Maize | | Sabai |
‘T
]

Figure 97 Classification des fibres naturelles et synthétiques [92]
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Les différents types de fibres naturelles

Les fibres naturelles sont classées suivant trois catégories fondées sur leur origine [90] : minérale,
animale et végétale (lignocellulosiques).

Les fibres minérales sont a base de silicium, majoritairement de I'amiante et du basalte et les fibres
animales peuvent étre de la laine, de la soie ou de la toile d’araignée et des poils. Ce dernier type de
fibres, bien que trés intéressant d’un point de vue propriétés mécaniques [91], est trés peu utilisé du
fait du prix élevé de la matiere premiere et de la faible production. Il reste alors la plus grande catégorie
de fibres naturelles que sont les fibres de types lignocellulosiques, c’est-a-dire faites de lignines,
cellulose et hémicelluloses, trois polymeres naturels; elle est divisée en sept familles: le bois, les
herbes, les fibres libériennes!*, les fibres issues des tiges, des feuilles, des graines et celles issues du
fruit [92]. Dans ces familles se trouvent le chanvre, le lin, le kénaf, le coton, le sisal et la coco, qui sont
les plus étudiées dans le monde de la Recherche [92]. Le roseau phragmites appartient a la catégorie

des herbes et cannes tout comme le bambou (Figure 97).

- Les fibres lignocellulosiques
Les fibres lignocellulosiques sont utilisées depuis des milliers d’années sous diverses formes,

comme dans I'Egypte ancienne ou de la paille était mélangée a de I'argile pour la construction, mais
aussi dans les textiles lorsque le lin tissé était utilisé en couture ou cordage. Ce n’est que depuis
qguelques années qu’un intérét pour I'étude des fibres végétales dans des bio-composites a émergé,
aidée par des enjeux environnementaux visant a réduire les quantités de matieres pétro-sourcées. Les
fibres végétales sont également intéressantes car elles possédent un faible co(t et une grande
disponibilité, en plus d’étre biodégradables. Il y a autant de propriétés différentes, morphologiques
comme mécaniques, qu’il y a de fibres végétales disponibles dans la nature. Ces propriétés dépendent
de la structure de la plante et de son environnement de croissance ; la composition chimique
déterminera la structure du végétal et I'environnement pourra développer chez la plante des
propriétés telles que I’"hydrophobie ou la résistance au vieillissement. Selon I'application envisagée, il
sera plus intéressant d’utiliser une fibre plutét qu’une autre.

Actuellement, les végétaux dans les composites les plus étudiés et utilisés sont le chanvre, le lin et
le bois. Le chanvre et le lin possedent des fibres libériennes de deux types : externes longues et
internes ligneuses. Ces deux plantes peuvent étre cultivées partout dans le monde et sont utilisées
principalement pour leur résistance mécanique mais aussi en raison de leur grande disponibilité. Les

fibres extraites sont employées pour réaliser des composites a fibres longues dans le secteur

14 Fibres contenues dans 1’écorce de la plante
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automobile par exemple [93], ou dans le textile, alors que la chénevotte de chanvre ou les anas de lin,
issus du cceur de la tige, sont utilisés dans la construction comme isolant ou bien sous forme de béton
[94] ou terre allégée [95]. Le bois est utilisé dans les composites sous forme de farine (sciure) issue des
déchets de scieries principalement [96]-[98]. Dans ce cas, il représente une charge, qui n’est pas
supposée renforcer le composite, mais apporte d’autres propriétés: augmentation du contenu
carbone ou biosourcé, rigidité, abaissement de la masse volumique, esthétique.

Le roseau phragmites est une plante a fibre non libérienne. La plante séche sera donc elle aussi
broyée et utilisée sous forme de farine. L'étude des fibres longues pour renforts ne sera donc pas
détaillée dans ce travail de thése. Dans la suite de ce chapitre, le terme charge sera privilégié au terme

fibre pour éviter toute confusion.

Les particules végétales sous forme de charges auront un impact plus faible au niveau des
propriétés mécaniques du composite que les fibres longues. Beaucoup de plantes sont actuellement
étudiées pour une valorisation dans des composites; il s’agit d’étudier le potentiel de chacune en
évaluant la disponibilité et les propriétés. Parmi les plus étudiées il y a I'abaca (espéece de bananier), le
bambou, la coco, le jute, le kénaf, la ramie, la sisal (fibre extraite des feuilles de I'agave), le miscanthus
et le bois [99]. Le bois étant la charge la plus étudiée [96], [98], [100], elle servira de référence pour
I’étude ainsi que le miscanthus dont nous avons vu des similarités de propriétés avec le phragmites

dans le chapitre précédent.

I11. TRAVAUX SCIENTIFIQUES SUR LES BIO-COMPOSITES

ll.L1. Vue d’ensemble des travaux sur le phragmites, le miscanthus et le bois

Le Tableau 14 présente une liste non exhaustive de travaux scientifiques sur des bio-composites a
base de phragmites, miscanthus et bois qui ont orienté les travaux du volet plasturgie. Il s’agit d’'une
vue d’ensemble des articles les plus pertinents suivant les matrices utilisées ainsi que les formulations
fabriquées. Certains résultats sont détaillés par la suite et analysés a la lumiere de nos propres résultats

expérimentaux.
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Charges Polymere Formulation Longueur/Diameétre Etude Analyses Référence
PP Influence du Nanoindentation,
20-30-40% charges .
PP-g-MA taux de charges traction,
0-2-5% 1,19 mm 0,23 mm . [101]
PLA o etdela morphologie
compatibilisant o
PLA-g-MA compatibilisation MEB
Phragmites
. PHBV Influence du ATG, DSC,
australis 2-5-10 % charges 1,5-2 mm i [102]
5 % PHV taux de charges morphologie
DSC, Rhéologie,
Influence du Traction,
HDPE 2,6-4-10% charges 1,4 mm . [103]
taux de charges morphologie
MEB
op Influence du
Miscanthus traitement MEB,
(variété non 20-40 % charges 2-10 mm corona sur la tomographie, [104]
communiquée) cohésion Traction, DMA
PLA charges/matrice
Miscanthus (M. Influence de la
X giganteus, M. variété de
. . PP 30 % charges ) )
sinensis, 0-400 pm miscanthus et de Traction [105]
) PP-g-MA 1,5 % PP-g-MA )
M.saccharifloru la tailles des
s) charges
Miscanthus . .
. . HDPE 30-60 % charges Influence du Traction, flexion,
sinensis 175 um . [106]
. PE-g-MA 2-10 % PE-g-MA compatibilisant DSC, MEB
(Silvergrass)
Influence de la
Miscanthus dissolution des .
. PVA 25 % charges 2-4 mm . Flexion [107]
giganteus extractibles du
miscanthus
. Influence de la
Bois PP 25-40 % charges 143-1178 73-441 . .
. taille des Traction [108]
(Paulownia) PP-g-MA 0-10 % PP-g-MA pm pm .
particules
Composites a
module
d’élasticité et
PP résistance aux
10-50 % charges L,
. PP-g-MA chocs élevés .
Bois 3% 125-850 um Traction [109]
PE o Influence de la
compatibilisant .
PE-g-MA taille des

particules et de
I'agent
compatibilisant

Tableau 14 Travaux de la littérature scientifique pertinents pour la thése
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lI.2. Influence de la taille de particules

Les particules de farines végétales présentent généralement une forme ellipsoidale [75]. La
granulométrie des farines végétales se situe entre 1 et 10 mm pour la longueur et 150 et 500 um pour
la largeur (ou diamétre) dans les publications étudiant les caractéristiques mécaniques des composites
a base de particules végétales [96]. Il est observé que, pour un méme taux de farine de bois ajoutée a
une matrice PP, plus la taille de particules augmente, plus la résistance et la rigidité du matériau
augmentent en traction comme en flexion [110]. En revanche, pour une farine de miscanthus giganteus
ajoutée a une matrice PVA (Poly(Vinyl Acetate), les essais de flexion effectués avec deux longueurs
différentes de particules, 2 et 4 mm, montrent une diminution de la résistance et du module pour les
plus grandes longueurs [110]. Cette diminution du module d’élasticité et de la résistance reste
inexpliquée. Nous n’avons trouvé aucune étude sur I'effet de la taille des particules de phragmites sur

les propriétés d’'un composite.

l1.3. Influence de la teneur en charges

Avec du bois dans une matrice polymeére de type PE ou PP, lorsque le taux de charges augmente,
pour une méme taille de particules, le module d’élasticité en traction augmente de facon linéaire [111].
Pour du miscanthus dans du HDPE et pour des taux d’ajout allant de 10 a 60%, une diminution linéaire
de la résistance en traction est observée lorsque le taux de fibres ajoutées augmente [112]. En effet,
une mauvaise cohésion fibres/matrice empéche le transfert d’énergie et le matériau casse plus
facilement. L'influence du taux de farine de phragmites a été évalué dans deux matrices, du PP et du
PLA [101]; le module d’élasticité en traction du composite augmente lorsque le taux de farine
augmente. La résistance maximale quant a elle reste constante pour 20, 30 et 40% massique de farine

ajoutée. Ces observations sont faites pour les deux matrices.

IV. COMPATIBILISATION MATRICE/CHARGES

Différentes études ont porté sur I'effet d’'un agent compatibilisant (agent de couplage) sur les
propriétés mécaniques d’'un composite. Pour un composite PP/bois a 40% de bois, I'ajout de PP greffé
anhydride maléique (PP-g-MA) a hauteur de 3% augmente la résistance en traction mais n’a pas
d’impact sur le module de Young [110]. Pour le miscanthus dans du HDPE, pour un taux de fibres fixé
a 30% et un taux d’agent compatibilisant (PE greffé anhydride maléique : PE-g-MA) variant, une teneur
optimale de 8% est observée. Lorsque le taux d’agent est fixé a 8%, la résistance en traction est

optimale pour un taux de farine de I'ordre de 40%. La résistance en flexion quant a elle augmente de
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maniéere continue lorsque le taux de farine végétale augmente (jusqu’a 60% de taux massique de
farine) [106]. Le méme agent est testé pour des formulations PP/phragmites; I'ajout de 2% d’agent de
couplage permet d’améliorer la résistance en traction du matériau. Pour un taux identique en farine
et un taux d’agent variant de 2 a 5%, aucune modification du module n’est observée mais une légere
augmentation de la résistance en traction apparait [101]. Pour des composites PLA/phragmites, le
module d’élasticité en traction augmente avec I'ajout de 2% de compatibilisant a une formulation a
20% en roseau, mais aucune autre amélioration, du module comme de la résistance, n’est constatée

pour un ajout a 5% pour les formulations a 20, 30 et 40% en farine (Figure 98).

Sample Tensile modulus (MPa) Tensile strength at yield (MPa) Elongation at break (%)
100% PP 1051+£18 252109 209.3+35
98% PP-2% PP-g-MA 1108 £43 26.5+0.6 154.0+23
95% PP-5% PP-g-MA 1044 + 31 25604 132.0+17
80% PP-20% reed fibers 1633 +48 214+03 89+14
70% PP-30% reed fibers 2493 +112 213105 6.5+1.0
60% PP-40% reed fibers 2818 + 182 208 +0.7 3.7+09
78% PP-2% PP-g-MA-20% reed fibers 2309+ 130 25807 5.2+1.1
68% PP-2% PP-g-MA-30% reed fibers 2742 +49 272+13 3.0+02
58% PP-2% PP-g-MA-40% reed fibers 3453 2 161 29108 29+04
75% PP-5% PP-g-MA-20% reed fibers 2316+ 156 28.0+1.0 53105
65% PP-5% PP-g-MA-30% reed fibers 2740+ 143 296 1.0 40+£05
55% PP-5% PP-g-MA-40% reed fibers 3592 +131 272108 2003
100% PLLA 3401 + 101 604 0.8 41+13
98% PLLA-2% PLA-g-MA 3635 +202 587+1.0 58+10
95% PLLA-5% PLA-g-MA 3545478 48227 53+12
80% PLLA-20% reed fibers 4375193 422412 1.5+0.1
70% PLLA-30% reed fibers 5492 + 126 434+14 1.3+01
60% PLLA-40% reed fibers 6652 + 192 412+15 09+02
78% PLLA-2% PLA-g-MA-20% reed fibers 5337 £ 200 408422 1.0+0.1
68% PLLA-2% PLA-g-MA-30% reed fibers 5342 + 298 379+13 08+0.1
58% PLLA-2% PLA-g-MA-40% reed fibers 6433 +113 393+16 08+0.1
75% PLLA-5% PLA-g-MA-20% reed fibers 5278 +96 382+21 1.2+02
65% PLLA-5% PLA-g-MA-30% reed fibers 5220+ 115 393+1.7 1.0+0.1
55% PLLA-5% PLA-g-MA-40% reed fibers 6457 + 134 428+1.1 08+02

Figure 98 Propriétés mécaniques des composites PP et PLA et différents taux de farine de phragmites avec ajout de

compatibilisant [101]

D’autres modifications peuvent étre effectuées sur les fibres pour améliorer la cohésion
fibres/matrice dans les composites. Un traitement corona est effectué sur des fibres de miscanthus
avant formulation avec du PP et du PLA [104]; les taux d’ajout de fibres sont de 20, 30 et 40%. Le
traitement des fibres permet d’augmenter le module d’élasticité ainsi que la résistance au seuil
d’écoulement de ces composites. Les fibres peuvent également subir un traitement chimique a la
soude pour créer des porosités et donc augmenter les interactions entre fibres et matrice [112]. De
méme avec un traitement aux isocynates PMDI (Polymeric Methylene Diphenyl dilsocyanate). Des
fibres de miscanthus ainsi traitées sont ajoutées a une matrice HDPE et la comparaison est faite avec
des composites HDPE/miscanthus non traité. La résistance en traction est augmentée pour les fibres
traitées a la soude mais cette amélioration est significative que lorsque les fibres ont subi les deux
traitements (NaOH et PMDI). Les résultats issus des publications sont difficilement comparables entre
eux car trop de parametres sont différents ; il sera donc important de fixer un maximum de ces

parametres pour tenter d’effectuer une comparaison. Dans la suite de nos travaux, chaque formulation
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utilisant comme charge le roseau commun sera également réalisée avec les deux références, bois et
miscanthus, afin de pouvoir étudier I'influence mais également I’éligibilité du phragmites en tant que
charge.

La partie suivante présente les matériaux, les techniques de mise en forme et de caractérisation

utilisées dans ce volet plasturgie.

PARTIE 2 ETUDE EXPERIMENTALE : MATERIAUX ET METHODES

I. CHOIX DES FORMULATIONS
I.1. Les matrices

Les matrices et compatibilisant utilisés pour I'étude de I'éligibilité du phragmites pour une
utilisation en plasturgie ont été choisis d’apreés la littérature scientifique et sont présentés en Figure
99. Tout d’abord, une matrice pétro-sourcée, un copolymere de polypropyléne fluide, le PPC 10642 de
chez Total Petrochemicals (fiche technique en Annexe 1). Dans une démarche écoresponsable, il a
également été utilisé une matrice biosourcée et biodégradable, le BioPBS™ FZ17PM de chez MCPP
Mitsubishi Chemical (Fiche technique en Annexe 2). Le PBS est issu de la polymérisation d’acide
succinique et de 1,4-butanediol, il s’agit d’'un polyester semi-cristallin souple et flexible. Ce polymeére
est biosourcé car I'acide succinique est produit par la fermentation des sucres issus de canne a sucre,
mais ou manioc. Le 1,4-butanediol est également une molécule pouvant étre synthétisée par
fermentation de sucres.

Différentes formulations ont été réalisées afin d’étudier I'effet du taux de charges sur les propriétés
mécaniques et physico-chimiques mais également I'influence d’un agent compatibilisant ajouté aux
formulations & matrice PP. L’ajout de polypropyléne greffé anhydride maléique (PP-g-MA), 'OREVAC’
CA100/CA100N de chez Arkema (fiche technique en Annexe 3), a été étudié pour les différentes

charges afin d’analyser I'effet de cet agent de couplage sur la cohésion charges/matrice.

Polypropyléne PolyButyléne Succinate PP-g-MA
PPC 10642 BioPBS™ FZ17PM OREVAC CA100/CA100N
CH, o CHy; CHy
HaC )—L 0. H’{:Wj\m—n
CHa ™" N T EI\ . m
HaC ( o ~CHg —
" o C,:-‘-#\G/}:ECI

Figure 99 Matrices et compatibilisant utilisés dans I’étude de la valorisation du phragmites en plasturgie
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I.2. Les charges végétales

Comme évoqué précédemment, différentes charges ont été étudiées. Tout d’abord, deux roseaux
phragmites, provenant de Brenne et de Bretagne, mais également du miscanthus giganteus, le roseau
de culture, et du bois. Dans un but de comparaison des résultats et propriétés, chaque formulation a
été réalisée avec les différentes charges. Les procédés de mise en ceuvre et mise en forme seront

présentés dans la partie Il. Les différentes formulations sont détaillées dans la partie suivante.

1.3. Formulations et nomenclature

Dans la suite de ce chapitre, les formulations seront désignées suivant une certaine nomenclature

présentée dans le Tableau 15.

MM-CC00-GO
MM : matrice CC: Charges 00 : Teneur massique | G : Greffé | 0:Teneur massique
en charges en compatibilisant
PP = PolyPropyléne BO = Bois 20=20% 0=0%
PBS = PolyButyléne BR = Brenne 30=30% 4=4%
Succinate BZ = Bretagne 40=40% 6=6%
MI = Miscanthus 50=50% 8=8%

Tableau 15 Nomenclature des formulations composites

Les formulations réalisées avec la matrice PP vont de 20 a 50 % en masse de charges, de méme avec
la matrice PBS. La compatibilisation charges/matrice avec |'ajout de PP-g-MA a été étudiée sur des
formulations chargées a 30 %, le taux d’agent de couplage variant de 4 a 8 %. L’influence de Ia taille
des charges a également été étudiée en réalisant des formulations PP chargées a 20 % utilisant trois

fractions de roseau tamisé, a savoir 0 - 160, 160 - 315 et 315 - 500 um.
Il. PROCEDES DE MISE EN FORME
I.L1. Mélange des formulations par extrusion

L’extrusion est la technique la plus répandue en industrie pour effectuer le mélange de formulations
composites a matrices polymeéres. Il s’agit d’'une méthode continue utilisant une (ou deux) vis sans fin

chauffée dans un fourreau thermo-régulé. La matiére (mélange de granulés polyméres et charges

Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites australis Mathilde Honoré 2020




128

végétales) est ajoutée par une trémie pour étre acheminée par la vis vers une filiére jonc. En sortie ce
jonc est refroidi a I’air libre sur un banc de tirage avant d’étre granulé. Une extrudeuse monovis Fairex
a été utilisée pour la premiére campagne d’essais et, dans un souci de reproductibilité, pour toute la
suite du projet.

Les farines et granulés de matrices sont étuvés au préalable avant la pesée des mélanges. Les
formulations sont réalisées en fraction massique pour chaque constituant.

Les farines végétales ayant une masse volumique vrac tres faible, leur volume est assez important
dans les formulations. Un exemple est présenté en Figure 100 pour un mélange a 50 % massique en

farine végétale.

Figure 100 Mélange PBS / Farine de ros

& ;

eau 50 % massique
Les parametres du procédé d’extrusion (température et vitesse de vis) dépendent de la matrice et
sont fournies dans le Tableau 16. Une fois les joncs granulés la deuxiéme étape consiste a injecter les

composites sous forme d’éprouvette de traction normalisée.

Matrice T °C extrudeuse Vitesse de la vis
Polypropyléne 190°C 22 - 26 tours/min
Polybutyléne succinate 140°C 22 - 26 tours/min

Tableau 16 Conditions d'extrusion selon la matrice polymére

I.2. Injection d’éprouvettes

L'injection est une technique de mise en forme discontinue. Les presses a injecter sont composées
de deux éléments principaux : une premiere zone de mélange avec une extrudeuse dont le principe
est expliqué ci-dessus et une seconde zone constituée d’un moule permettant de fabriquer une
éprouvette normalisée selon le Norme I1SO 3167 (Figure 101). Ces éprouvettes seront utilisées pour les
essais de traction détaillés dans le partie ll.1.a, les essais de flexion dans la partie lll.1.b et découpées
sous forme de barreaux pour les essais de choc Charpy détaillés dans la partie Ill.1.c.

La matiére (granulés de composite) est mise en fusion dans la vis puis injectée sous haute pression

dans le moule fermé et refroidi.
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Figure 101 Schéma et dimensions d'une éprouvette normalisée I1SO 3167

Nous avons utilisé une presse Battenfeld de 80 tonnes. Selon la nature de la matrice mais également
le taux de charges, certains parametres peuvent étre modifiés; les conditions d’injection sont
présentées dans le Tableau 17. Les composites chargés a 50 % demandent le plus de modifications. En
effet, 'augmentation de viscosité due au taux de charges nécessite une augmentation de la
température des différentes zones pour rendre la matiére plus fluide ; de méme pour les pressions de

maintien qui ont d{ étre augmentées.

Polypropyléne Polybutyléne succinate
T °C zones extrusion et buse Toutes a 190 °C Toutes a 140 °C (20-30-40 %)
d’injection 175-175-175-170 (50 %)
(1-2-3-4)
Débit injection 50 cm3/s 50 cm3/s
Volume injection 0-21cm? 0-23cm?
Pression injection 2042 bars 2042 bars
Vitesse dosage 300 mm/s 300 mm/s
Volume dosage 0-21cm? 0-28cm?
Pression dosage 20 bars 20 bars
Pression de maintien 1 0 bar pendant 10,5s 0 bar pendant 9,5s
Pression de maintien 2 1350 bars pendant 10s 600 bars pendant 9s
1600 bars pour les 50 %
Pression de maintien 3 - 800 bars pendant 8s
1400 bars pour les 50 %
Démarrage fonction pression 1500 bars 1400 bars (0, 10 et 20%) et 2000 bars
injection (30, 40 et 50%)
Température du moule 20°C 20-30°C
60 °C (50 %)
Temps de refroidissement 15s 10s

Tableau 17 Parametres du procédé d’injection des éprouvettes normalisées en fonction de la matrice utilisé et du taux de

charges
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Une fois injectées, les éprouvettes sont caractérisées mécaniquement (traction, flexion et choc
Charpy) mais également d’un point de vue physico-chimique. L’'ensemble des résultats est présenté

dans la Partie 3 Etude expérimentale : résultats.

I1l. TECHNIQUES DE CARACTERISATION

lIl.L1. Caractérisations mécaniques

Les propriétés des composites ont été caractérisées en traction et en flexion afin d’obtenir le
module d’élasticité et la contrainte maximale pour les deux types d’essais. Des essais de choc Charpy
ont permis d’évaluer la résilience des différentes formulations. Ces données vont permettre de
caractériser et comparer |'évolution des propriétés mécaniques des différents composites et donc
d’évaluer I'éligibilité du roseau phragmites. Cette grande partie décrit les protocoles et normes

employés pour chacun des essais.

ll.1.a. Essai de traction

Les essais de traction sont réalisés sur un appareil MTS Synergie 1000RT équipé d’une cellule de 10
kN et d’'un extensométre (Figure 102). La procédure de la Norme ISO 527-1 a été suivie dans un
laboratoire a 23°C et 50 % d’humidité relative. Pour chaque formulation, cinq éprouvettes sont

caractérisées. La vitesse est fixée a 1 mm/min pour la totalité des essais.

Figure 102 Mise en place de I'éprouvette et de I'extensométre pour un essai de traction
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Les essais de traction permettent de déterminer le module d’élasticité des composites. D’apres la
Norme ISO 3167, il s’agit de la pente de la courbe pour une déformation comprise entre 0,05 et 0,25
%. La contrainte maximale, qui correspond a la contrainte a la rupture dans le cas de ces composites,

est également déterminée (Figure 103).

Contrainte maximale

Contrainte (MPa)

0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Déformation (%)

Figure 103 Détermination du module d'élasticité et de la contrainte maximale sur une courbe de traction

1.1.b. Essai de flexion 3 points

L’étude en flexion du matériau donnera des informations complémentaires a celles des essais de
traction et pour certaines utilisations du composite cette caractérisation est plus pertinente. En effet,
lors de I'utilisation d’un gobelet réutilisable par exemple, le matériau est plus facilement sollicité en
flexion qu’en traction.

Les essais sont réalisés sur cing éprouvettes barreaux de dimensions 80x10x4 mm? suivant la norme
ISO 178 avec une vitesse de 2 mm/min. Le module d’élasticité en flexion est calculé pour une
déformation comprise entre 0,05 et 0,25 %. La contrainte en flexion (af) et la déformation en flexion

(¢r) de I'éprouvette sont calculées selon les équations suivantes :

3.F.L 600.s.h E jion 2
et & (%) = = quation 26

Avec
F : charge appliquée (N)
L : portée (mm)
s : fleche (mm)
b : largeur de l'éprouvette(mm)

h : épaisseur de l'éprouvette(mm)
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lll.1.c. Essai de choc Charpy

L’essai de choc Charpy est utilisé pour mesurer |'énergie nécessaire pour rompre en une seule fois
une éprouvette (entaillée ou non). Cette méthode utilise un mouton-pendule muni d'un couteau
permettant de développer une énergie donnée au moment du choc. L'énergie absorbée est obtenue
en comparant la différence d'énergie potentielle entre le départ du pendule et la fin de I'essai.

L'énergie obtenue est calculée avec I'’équation suivante:
Résilience (kj.m™2) =m.g.(h —h") Equation 27

Avec

m : masse du pendule (kg)
g : accélération terrestre (m.s™?)
h : hauteur du pendule au départ (m)

h': hauteur du pendule a l'arrivée (m)

Pour réaliser ces essais, I'appareil Tinius Olsen Model Impact 503 est utilisé et la norme ISO 179-1
sur des éprouvettes de dimensions 80x10x4 mm? non entaillées est appliquée (Figure 104). La
résistance a I'impact sera donc évaluée en fonction du taux de charges ainsi que de la compatibilisation
des composites a matrice PP. De plus, des tests de choc a froid (-18°C) sont également réalisés, dans

I'optique d’une application de ce type de composites a basse température.

Figure 104 Eprouvettes pour les essais de choc Charpy

lll.2. Propriétés physico-chimiques

1l.2.a. Absorption d’eau

L'absorption d’eau des composites est évaluée pour comprendre les phénomenes de dégradation
entrainant une détérioration des propriétés du matériau. Ainsi, I'absorption d’eau sera corrélée aux

taux de charges des composites et I'effet de I’agent compatibilisant sera également étudié.
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Les essais sont réalisés sur des talons d’éprouvettes découpés de dimensions 20x20x4 mm?3. Ces
échantillons sont tout d’abord séchés a 60°C jusqu’a masse constante puis immergés dans de I'eau
courante a 60°C dans une contenant fermé. Nous avons choisi d'immerger les composites a cette
température pour accélérer le processus d’absorption ce qui ne modifie pas la quantité absorbée finale
[75]. Le relevé de la masse se fait apres avoir retiré I'eau du contenant et essuyé les échantillons avec
un papier absorbant afin d’enlever I'eau résiduelle en surface (eau non absorbée). L’échantillon est
ensuite pesé avec une balance de précision (10 g) pour en déduire la quantité d’eau absorbée notée

w; d’aprés I’Equation 28.

m; X m d i
w, (%) = tm 0 100 Equation 28

0

Avec
m,:masse de l'échantillon aprés le temps d'immersion t

mg : masse de l'échantillon étuvé

111.2.b. Analyses morphologiques

Les analyses morphologiques sont réalisées sur les composites pour étudier la cohésion des charges
et de la matrice polymere. Elle est observée directement sur les profils de rupture en traction des

éprouvettes. L'observation se fait au MEB apres métallisation a I'or.

PARTIE 3 ETUDE EXPERIMENTALE : RESULTATS
I. PROPRIETES MECANIQUES
I.1. Essais de traction
Module d’élasticité

L’évolution du module d’élasticité en traction en fonction du taux de charges est présentée en

Figure 105 pour la matrice PP et en Figure 106 pour la matrice PBS.
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Matrice PP Matrice PBS

PP/Bois ® PP/Miscanthus @ PP/Brenne ® PP/Bretagne PBS/Bois ® PBS/Bretagne ® PBS/Brenne ® PBS/Miscanthus
5000 5000

4000 4000

3000 3000 ®

2000 2000

1000 1000

Module d'élasticité (MPa)
) 1
Module d'élasticité (MPa)

0 0
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Taux de charges (%massique) Taux de charges (%massique)

Figure 105 Evolution du module d'élasticité en traction selon Figure 106 Evolution du module d'élasticité selon la teneur

la teneur massique en charges pour la matrice PP massique en charges pour la matrice PBS

Les valeurs de module d’élasticité pour 20 % de charges végétales sont comprises entre 2,3 et 2,7
GPa pour la matrice PP. Plus le taux de charges augmente et plus le module d’élasticité augmente pour
atteindre une valeur proche de 4 GPa pour les composites chargés a 50 % en masse de farine végétale.
Les composites chargés en miscanthus se démarquent des autres formulations avec un module
d’élasticité plus important pour un méme taux de charges.

Les travaux de Girones et al. [113] sur des formulations farine de miscanthus et PP montrent des
valeurs similaires pour le module d’élasticité avec une valeur a 3,2 GPa pour des composites chargés a
30 %.

Dans les travaux de Yuan et al. [109] sur des composites a base de farine de bois utilisant différentes
matrices polymeres telles que du PE ou du PP, les modules d’élasticité et les contraintes maximales
atteignent des niveaux élevés. Ainsi, pour des ajouts a hauteur de 50 %, les modules obtenus avec les

matrices PP sont compris entre 4,9 et 5,6 GPa.

Avec la matrice PBS, on observe également une augmentation tres marquée du module d’élasticité
avec le taux de charges : on passe de 730 MPa pour la matrice PBS pure a une valeur proche de 4 GPa
pour les composites chargés a 50 % en masse de bois ou phragmites. Ce module atteint presque 5 GPa
pour le miscanthus a 50 %.

Le module est triplé dés I'ajout de 20 % de charges. Dans la littérature scientifique cette
augmentation n’est pas aussi marquée pour des composite PBS chargés a 20 % en fibres courtes de
kenaf dont le module passe de 434 MPa (PBS pur) a 578 MPa, soit 33 % d’augmentation seulement
[114].
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Le Tableau 18 présente les rapports de modules d’élasticité de la matrice pure (PP ou PBS) et des
composites chargés a 50 % massique pour le roseau de Brenne, le bois et le miscanthus. Le module est
doublé lorsque I'on ajoute 50 % de charges végétales dans du PP tandis qu’il est multiplié par cinq
lorsque I'ajout est effectué dans la matrice PBS. Ces résultats pourraient s’expliquer, soit par une forte
cohésion des charges a la matrice biosourcée et donc une meilleure qualité d’interface, soit par une
meilleure répartition des charges au sein du composite. Le module étant une caractéristique
déterminée a faible déformation, il n’est en principe pas impacté par la cohésion entre les particules
et la matrice [108][115]. La nette amélioration du module d’élasticité dans la matrice PBS pourrait
donc probablement se justifier par une meilleure homogénéité dans la dispersion des charges, liée a
la plus grande fluidité de la matrice PBS lors de la mise en ceuvre. Cette hypothése devra étre vérifiée

en étudiant la rhéologie des différentes formulations, ce que nous n’avons pas pu réaliser par manque

de matiére.
PP PBS
Rapport des Brenne Bois Miscanthus Brenne Bois Miscanthus
modules
d’élasticité
. 2,20 2,37 2,40 5,75 5,69 6,65

Matrice pure /

Composites 50 %

Tableau 18 Rapports du module d’élasticité de la matrice pure et des composites chargés a 50 % en farine végétale

L’ajout d’un agent compatibilisant dans la matrice PP a été réalisé pour les formulations avec des
farines de bois, de miscanthus et de roseau de Brenne, qui ont également été testées en traction.
L’évolution du module d’élasticité en fonction du taux d’agent compatibilisant est présentée en Figure

107.

Bois Brenne Miscanthus
4000

3500

3000

Module d'élasticité (MPa)

2500

0% 10%

5% )
Taux de PP-g-MA (%massique)
Figure 107 Evolution du module d'élasticité en traction

selon le taux d'agent compatibilisant

Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites australis Mathilde Honoré 2020

135



136

On observe que le module d’élasticité varie peu avec le taux d’agent compatibilisant pour les
composites chargés en miscanthus et phragmites. Par contre, il augmente proportionnellement a la
teneur en PP-g-MA pour les composites a base de bois.

Comme évoqué précédemment, le module étant une caractéristique mécanique des faibles
déformations, celui-ci n’est normalement pas affecté par une mauvaise cohésion des charges a la
matrice polymere [108][115]. C’'est bien ce que nous observons avec les roseaux.

Toutefois nous n’avons pas trouvé d’étude scientifique sur des matériaux PP/bois ol I'agent

compatibilisant améliorait le module d’élasticité proportionnellement au taux d’ajout.

Nous nous sommes également intéressés a |'effet de la taille des particules de farine sur les
propriétés mécaniques et a son rble dans le renforcement des composites ; trois fractions de roseau
phragmites de la Brenne ont été obtenues en tamisant la farine 0 - 500 um. Trois formulations a
matrice PP chargées chacune a 20 % d’une de ces trois fractions (0 - 160, 160 - 315 et 315 - 500 pum)
sont préparées par extrusion et injection.

Ces formulations ont également été testées en traction et les résultats sont présentés en Figure

108 pour le module d’élasticité.

3000
©
< 2500 gz I

= e N
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500

Module d'élasticité M

Figure 108 Module d’élasticité des composites PP chargés a 20 %

avec différentes fractions de roseau de Brenne

Il ne semble pasy avoir de corrélation évidente entre la taille des particules et I’évolution du module
d’élasticité. En effet, nous remarquons que c’est la taille intermédiaire (160 - 315 um) qui posséede le
module d’élasticité le plus élevé. Celui de la formulation 160 - 315 um est identique a celui du PP-BR20,
ce qui démontre que c’est probablement cette taille de particules qui détermine le module d’élasticité
du composite chargé en farine 0 - 500 um. En effet, comme le montre la Figure 109, la fraction 160 -

315 um compose a plus de 60 % la farine de Brenne 0-500 um.
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Figure 109 Répartition massique de la farine de Brenne 0-500 um

Contrainte maximale

L’évolution de la contrainte maximale selon le taux de charges est présentée en Figure 110 pour la

matrice PP et en Figure 111 pour la matrice PBS.

Matrice PP .
Matrice PBS

® PP/Bois PP/Miscanthus  ® PP/Brenne PP/Bretagne ® PBS/Bois PBS/Bretagne ® PBS/Brenne PBS/Miscanthus
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Figure 110 Evolution de la contrainte maximale en traction Figure 111 Evolution de la contrainte maximale selon la

selon la teneur massique en charges pour la matrice PP teneur massique en charges pour la matrice PBS

L’évolution obtenue pour la contrainte maximale est inverse de celle observée pour le module

d’élasticité : plus le taux de charges augmente et plus la contrainte maximale (qui est également la

contrainte a la rupture pour ces composites) diminue.

Nous n’avons pas la contrainte maximale pour la matrice PP vierge car les limites de déplacement

de la traverse sur la machine de traction ne nous ont pas permis d’aller jusqu’a rupture des

éprouvettes.

La contrainte maximale pour les composites PP chargés a 20 % est comprise entre 19,4 et 22,3 MPa

tandis qu’elle est comprise entre 15,7 et 17 MPa pour ceux chargés a 50 %.
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Elle est assez différente dans I'étude de Girones et al. [113] qui donne une valeur de 37,4 MPa
tandis que nous obtenons 19,3 MPa pour du PP/30 % miscanthus. Ces différences peuvent provenir
de la matrice PP de base. L'étude ne spécifie pas s'il s’agit d’'un homopolymére ou d’un copolymere.
De plus la taille de particules de la farine végétale dans I'étude est comprise entre 261 et 576 um pour
la longueur et 87 et 127 um pour le diametre.

Dans les travaux de Yuan et al. [109] sur des composites PP chargés a 50 % en farine de bois, les
contraintes a rupture sont assez élevées avec des valeurs comprises entre 20,4 et 24 MPa tandis que
nous obtenons des valeurs inférieures a 18 MPa dans notre étude. Ces différences peuvent la aussi
provenir des caractéristiques de la matrice et /ou des farines utilisées.

Pour les composites a matrice PBS, la contrainte maximale diminue et passe de 32 MPa pour la
matrice vierge a des valeurs comprises entre 22 et 24,8 MPa pour les formulations chargées a 50 % en

farine végétale.

L'influence de la quantité d’agent compatibilisant sur la contrainte maximale dans les composites

a matrice PP est présenté en Figure 112

Bois Brenne Miscanthus
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Taux de PP-g-MA (%massique)
Figure 112 Evolution de la contrainte maximale en traction

selon le taux d'agent compatibilisant

Si le module d’élasticité n’est pas modifié par I'ajout de I'agent compatibilisant, on observe en
revanche une augmentation tres nette de la contrainte maximale avec 4 % d’agent compatibilisant,
passant d’environ 20 MPa a 26-28 MPa, et ce pour les trois farines étudiées. Cette augmentation est
due a une meilleure cohésion entre les charges et la matrice entrainant un meilleur transfert de la
contrainte. L'amélioration de la surface de contact entre les particules végétales et la matrice conduit
également a une diminution du nombre de fissures microscopiques pouvant se former, retardant ainsi

la rupture de I’éprouvette [108].
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Pour des ajouts supplémentaires de 6 et 8 %, les variations sont peu significatives, ce qui semble
démontrer qu’une valeur seuil est déja atteinte avec 4 % de compatibilisant. Tisserat et al. [108] ont
déterminé une valeur de PP-g-MA optimale entre 3 et 5 % sur des formulations PP/bois.

L'influence de la taille des particules sur la contrainte a la rupture pour les composites PP est

présentée en Figure 113.

25
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Contrainte maximale
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Figure 113 Contrainte maximale des composites PP chargés a 20 %

avec différentes fractions de roseau de Brenne

La contrainte maximale se situe aux alentours de 20 MPa pour les trois tailles de particules, alors
gue I’échantillon standard PP-BR20 donne une valeur de contrainte de 22,3 MPa. La taille de particules

n’a pas d’influence sur la contrainte maximale.

Déformation a rupture

L’évolution de la déformation a la rupture en traction selon le taux de charges est présentée en

Figure 114 pour la matrice PP et en Figure 115 pour la matrice PBS.

Matrice PP Matrice PBS
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Figure 114 Evolution de la déformation & rupture en Figure 115 Evolution de la déformation & rupture en traction
traction selon la teneur massique en charges pour la selon la teneur massique en charges pour la matrice PBS
matrice PP
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La déformation a la rupture est assez faible des I'ajout de 20 % de charges avec des valeurs
comprises entre 3 et 4 % pour la matrice PP et 3 et 5 % pour la matrice PBS. Les valeurs diminuent
lorsque le taux de charges augmente et semblent atteindre progressivement un palier a 1 % quelle que
soit la matrice utilisée.

De la méme maniere, la valeur de déformation a la rupture n’apparait pas pour la matrice PP vierge
sur le graphique en raison des limites de déplacement de traverse sur la machine.

Dans I'étude de Girones et al. [113] sur de la farine de miscanthus a 30 % dans du PP, la déformation
a rupture est légerement différente a 2,7 % tandis qu’elle est de 1,7 % dans notre cas.

On observe dans I'étude de Liang et al. [114] pour des composites PBS/Kenaf une grande différence
de valeur pour la matrice pure avec une déformation de 213 % et seulement 17 % dans notre cas.
Cependant, on obtient des valeurs similaires lorsque le matrice est chargée a 30 % en fibres courtes
de kenaf avec une déformation a la rupture de 5 %.

La nature de la farine utilisée n’a pas d’influence trés nette sur les caractéristiques obtenues, qui

restent du méme ordre de grandeur quelle que soit la charge utilisée.

L'influence de la quantité d’agent compatibilisant dans les composites a matrice PP sur la

déformation a rupture est présentée en Figure 116.
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Figure 116 Evolution de la déformation & rupture en traction

selon le taux d'agent compatibilisant

Celle-ci augmente de facon linéaire par rapport au taux de PP-g-MA ajouté, malgré des écarts type
importants. On passe d’une déformation de 1,9 % pour le composite chargé en roseau de Brenne a
une valeur de 2,6 % avec 8 % de compatibilisant. Ceci semble démontrer I'efficacité du PP-g-MA sur la

compatibilisation charges-matrice.
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Figure 117 Déformation a la rupture des composites chargés avec

différentes fractions de roseau de Brenne

Sur la Figure 117 qui nous donne la déformation a la rupture en fonction de la taille des particules
pour les composites PP, nous pouvons constater qu’on obtient des valeurs moyennes aux alentours de
3 % quelle que soit la granulométrie des farines.

Pour obtenir des résultats plus significatifs, il serait intéressant de caractériser des composites avec

une dispersion en taille de particules plus importante, ce que nous n’avons pas pu réaliser dans cette

étude.

1.2. Essais de flexion

Des essais de flexion 3 points ont été réalisés sur les composites a matrice PP, des échantillons
formulés avec les farines de bois, miscanthus et roseau de Brenne a 30, 40 et 50 %, en s’intéressant a

I'influence du taux de farine végétale et d’agent compatibilisant

Module d’élasticité

L’évolution du module d’élasticité est présentée en Figure 118 selon de la teneur en charges

végétales et en Figure 119 selon le taux d’agent compatibilisant dans les formulations chargées a 30 %.
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Figure 118 Evolution du module d'élasticité en flexion selon Figure 119 Evolution du module d'élasticité en flexion
la teneur massique en charges dans la matrice PP selon le taux d'agent compatibilisant dans les composites

PP/30 %

Nous observons des résultats trés similaires a ceux obtenus en traction : le module d’élasticité
augmente proportionnellement au taux de charges végétales et est sensiblement identique pour les
trois farines.

De plus, I'agent compatibilisant ne semble pas avoir d’effet notable sur le module d’élasticité en

flexion.

Contrainte maximale

Les résultats pour la contrainte maximale sont présentés en Figure 120 pour I'influence du taux de

farine végétale et en Figure 121 selon le taux de PP-g-MA.

® Bois Miscanthus @ Brenne ® Bois Miscanthus @ Brenne
45 65
N g ¢
=3 - =3 4 ]
o (] 'y L 55
£ - g ¢ ] °
< 40 =
: $ :
5 T @ 45 ¢
5 35 5 35
O
0 20 40 60 © 0 2 4 6 8 10
Taux de charges (%massique) Taux de PP-g-MA (%massique)
Figure 120 Evolution de la contrainte maximale en flexion Figure 121 Evolution de la contrainte maximale en flexion
selon la teneur massique en charges dans la matrice PP selon le taux d'agent compatibilisant dans les composites
PP/30 %
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La contrainte maximale diminue avec I'augmentation de la teneur en charges mais reste supérieure
a 35 MPa pour I'ensemble des farines végétales étudiées.

L'agent de couplage augmente la contrainte maximale d’environ 30% lorsqu’il est ajouté a hauteur
de 4 % dans les formulations, et ce quelle que soit la charge utilisée. Par exemple, la contrainte passe
de 42 a 53 MPa pour le composite chargé en phragmites de Brenne.

Au-dela de 4 % d’ajout, I'effet du compatibilisant est peu visible. En effet, la contrainte maximale
atteint, de la méme maniere qu’en traction, une valeur constante a environ 55 MPa. Les formulations
a base de roseau de Brenne semblent présenter une contrainte maximale (53 MPa) sensiblement plus

faible, comparée a celle obtenue sur les composites bois et miscanthus (58 MPa).

Déformation a rupture

La Figure 122 décrit I'évolution de la déformation a rupture en fonction du taux de charges et la

Figure 123 l'influence de la teneur agent compatibilisant sur celle-ci.
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Figure 122 Evolution de la déformation a rupture en flexion  Figure 123 Evolution de la déformation & rupture en flexion

selon la teneur massique en charges dans la matrice PP selon le taux d'agent compatibilisant

La déformation a la rupture est fortement réduite avec I'ajout de 30 % de charges en chutant en
dessous de 3,5 % pour atteindre 2 % pour les formulations a 50 %.

La déformation a la rupture augmente avec l'ajout de PP-g-MA et atteint 4,5 % pour les
formulations a base de bois et 3,5 % pour celles a base de phragmites et miscanthus, contre 3 % lorsque
le mélange n’est pas compatibilisé.

4 % semble étre une valeur palier car nous n’observons plus d’augmentation pour des taux de

compatibilisant croissants.
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De la méme manieére que pour la traction, les résultats obtenus en flexion ne semblent pas
discriminer telle charge par rapport a telle autre avec des caractéristiques peu différentes d’une farine
a l'autre. |l apparait donc que le roseau phragmites en ajout de PP permet d’obtenir des
caractéristiques mécaniques en traction et flexion proches de celles des composites a base de farines

de miscanthus ou de bois.

1.3. Résistance aux chocs

A température ambiante et a froid pour les composites @ matrice PP

L’évolution de la résilience a température ambiante en fonction de la teneur en charges est
présentée en Figure 124. Celle de la résilience a froid des formulations chargées de 30 a 50 % en bois,
miscanthus et roseau de Brenne est présentée en Figure 125. Nous n’avons pas de valeurs pour les

composites chargés a 20 % par manque d’éprouvettes.

Température ambiante A froid
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Figure 124 Résilience des composites a température Figure 125 Résilience des composites a froid selon la teneur
ambiante selon la teneur en charges dans la matrice PP en charges dans la matrice PP

L’évolution de la résilience a température ambiante est linéaire jusqu’a 40 % de charges et semble
atteindre une valeur palier a 5 kJ/m? pour 50% de charges. La résilience de la matrice PP vierge a
également été mesurée et sa valeur est de 78,2 + 1,0 kJ/m?. La résistance au choc des composites,
quelle que soit la charge, peut sembler trés faible puisqu’elle est réduite de plus d’un facteur 10 par
rapport au PP pur, mais on peut estimer que les valeurs demeurent satisfaisantes pour une application
de type contenant réutilisable non alimentaire. En effet, on retrouve des valeurs similaires pour du PP

recyclé (6,67 kl/m?) et utilisé pour cette méme application [116].
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Les résultats obtenus pour la résilience a froid sont peu différents de ceux obtenus a température
ambiante, excepté pour 50 % en charges ou les valeurs chutent a 4 kJ/m?2. La résilience du PP vierge
est de 75,9 + 27,1 kJ/m? a froid.

Les valeurs de I'étude de Girones et al. [113] pour un composite PP chargé a 30 % en miscanthus
sont encore inférieures aux valeurs mesurées dans notre étude avec une résilience a température
ambiante de 3,2 kJ/m?2. Des valeurs similaires sont mesurées dans I'étude de Basalp et al. [111] sur la
valorisation de déchets ménagers de plastiques (PP) et de sciure de bois ou la résilience a température

ambiante chute dés I'incorporation de 20 % de charges et atteint un palier a 4 kJ/m?.

Si'on s’intéresse a I'évolution de la résilience a température ambiante en fonction du taux de PP-
g-MA (cf. Figure 126), on peut observer une augmentation de prés de 50 % des valeurs avec I'ajout de
4 % de PP-g-MA pour les 3 types de charges : on passe par exemple de 7 a 11 kJ/m2 avec le roseau de
Brenne. Il semble qu’on ait atteint une valeur palier car nous n’observons pas d’augmentation

significative des valeurs pour 6 et 8%.
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Figure 126 Evolution de la résilience des composites selon le  Figure 127 Evolution de la résilience & froid des composites

taux d'agent compatibilisant selon le taux d'agent compatibilisant

Pour la résilience a froid dont I'évolution est présentée en Figure 127 pour les composites bois,
miscanthus et Benne avec 4 et 8 % d’agent compatibilisant, on observe également une augmentation
des valeurs avec l'agent compatibilisant, méme si les valeurs restent toutefois plus faibles qu’a

température ambiante. Un palier semble atteint a 10 kJ/m? et 4 % de PP-g-MA.

A température ambiante pour la matrice PBS

L’évolution de la résilience en fonction de la teneur en charges est présentée en Figure 128 pour

les quatre farines. La résilience de la matrice pure est de 53,2 + 1,0 kJ/m?2.
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Figure 128 Résilience des composites selon la teneur massique

en charges

On observe une tres nette diminution de la résilience avec I'augmentation du taux de charges, sans
évolution linéaire toutefois ; le composite bois présente une meilleure résistance au choc que le
composite miscanthus pour 20% de charges (17 contre 12 kJ/m?), le phragmites et le bois ayant des
valeurs intermédiaires ; mais cet écart tend a diminuer quand le taux de charges augmente pour

atteindre une valeur seuil 3 5 kJ/m?2. Etonnamment, il s’agit de la méme valeur que pour les composites

a matrice PP.

Corrélation résistance au choc et propriétés mécaniques en traction

La Figure 129 présente I’évolution de la résistance au choc a température ambiante des composites

en fonction de leur module d’élasticité en traction.
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Figure 129 Relation entre la résilience des composites et leur module

d’élasticité en traction
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L’évolution de la résilience des composites, a matrice PP comme a matrice PBS, est inversement
proportionnelle a celle de leur module d’élasticité. Cependant la résistance au choc semble atteindre
. Y 2 . . T . ’
un palier a 5 kJ/m? quelle que soit la matrice utilisée alors que le module continue d’augmenter.
La méme allure de courbe est observée dans les travaux de Keledi et al. [117] sur des composites
PP/bois avec ajout d’un élastomeére a la formulation. La résistance au choc atteint une valeur seuil a 5

kJ/m? pour des modules d’élasticité allant jusqu’a 4 GPa.

La Figure 130 présente la résilience a température ambiante pour I'ensemble des composites en

fonction de leur déformation a rupture mesurée en traction.
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Figure 130 Relation entre la résilience des composites et leur déformation a

rupture en traction

La résilience est proportionnelle a la déformation a rupture quelle que soit la matrice ; plus la
déformation a rupture est élevée et plus la résilience le sera. En effet, la résistance a I'impact est
dominée par le taux de farine végétale, le décollement ou la rupture des charges. La rupture de
I’éprouvette s'accompagne donc d'une trés faible consommation d'énergie [117].

On remarque également que les composites a matrice PBS présentent une déformation plus grande
ainsi qu’une résilience plus importante ce qui traduit une meilleure cohésion entre les particules

végétales et la matrice.
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Il. PROPRIETES PHYSICO-CHIMIQUES

Il.L1.  Absorption d’eau

L'absorption d’eau des composites a été étudiée pour les deux matrices, PP et PBS ainsi que sur les
composites PP chargés a 30 % en farine végétale et différents taux de PP-g-MA et ceux chargés a 20 %
en différentes fractions de roseau de Brenne.

Pour une meilleure visibilité sur le graphique, seules les courbes d’absorption des composites

chargés a 30 et 50 % sont présentées en Figure 131 pour la matrice PP et en Figure 132 pour la matrice

PBS.
Matrice PP Matrice PBS
o PP vierge BO30 BR30 MI30 —e— PBS vierge BO30 ——t— B050
=== B050 —— BR50 MI50 MI30 MI50 BR30
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Figure 131 Courbes d'absorption des composites a matrice  Figure 132 Courbes d'absorption des composites a matrice

PP chargés a 30 et 50 % en charges végétales PBS chargés a 30 et 50 % en charges végétales

Nous observons que les composites chargés a 50 % absorbent plus d’eau que ceux chargés a 30 %
avec des valeurs atteignant 10 % pour les composites PP/30 % et 17 % pour les composites PP/50 %.
De méme pour les formulations avec la matrice biosourcée, les composites PBS/30 % absorbent 8 %

contre 12 % pour les composites PBS/50 %.

L’absorption finale des composites en fonction du taux de charges végétales est présentée en Figure

133 pour la matrice PP et Figure 134 pour la matrice PBS.
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Figure 133 Absorption a saturation des composites a Figure 134 Absorption a saturation des composites a
matrice PP en fonction du taux de charges végétales matrice PBS en fonction du taux de charges végétales

Comme attendu, I'absorption d’eau apparait proportionnelle a la quantité de charges végétales
guelle que soit la matrice ; plus le taux de charges est élevé, plus I'absorption d’eau sera importante.

Nous pouvons observer que la courbe d’absorption du PP vierge en Figure 131 atteint une valeur
de 0,63 % ce qui est négligeable devant les valeurs obtenues dés 30 % d’ajout de charges.

De méme pour le PBS vierge qui atteint 2 % ce qui est toutefois moins négligeable. Néanmoins, les
composites a matrice PBS atteignent des valeurs d’absorption plus faibles que ceux a matrice PP ce qui
témoigne d’une meilleure cohésion a I'interface charges/matrice biosourcée.

On peut observer que les composites PP chargés a 50 % en miscanthus et phragmites absorbent
légérement moins d’eau que ceux chargés a 50 % en bois avec des valeurs atteignant 16,8 % pour les
roseaux contre 17,7 % pour le composite bois. Cette différence reste néanmoins peu significative.

Des valeurs similaires se retrouvent dans la littérature avec des valeurs proches de 15 %
d’absorption pour des composites PP/Bois chargés a 50 % apres 30 jours d’'immersion [118]. De méme
pour un composite PP chargés a 40 % en sciure de bois dont I'absorption atteint 16 % au bout de 25
jours d’immersion [119].

De la méme maniére, pour la matrice biosourcée, c’est la formulation PBS/miscanthus qui se
démarque en absorbant moins d’eau. La pente des droites est identique pour les deux roseaux
phragmites (0,0022), celle du miscanthus est légérement inférieure (0,0019) et celle du bois
légérement supérieure (0,0025). Les formulations étant réalisées en teneur massique, cela signifie que
I'absorption des composites chargés en bois augmente plus rapidement avec I'augmentation de la

teneur massique. De la méme maniere, I'absorption des composites chargés en miscanthus augmente

Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites australis Mathilde Honoré 2020

149



150

moins rapidement avec I'augmentation du taux de charges en comparaison avec les formulations a
base de phragmites. Cette différence de comportement peut étre expliquée par la taille et le nombre
de pores au sein des particules. Une explication sera donnée dans la suite de cette partie.

Ce sont donc principalement les charges végétales, et donc leurs porosités internes et a I'interface
avec la matrice, qui accueillent I'eau. En effet, lorsque I'on augmente la teneur en charges végétales,
le nombre de groupes OH libres de la cellulose augmente. Ces groupes OH libres entrent en contact
avec I'eau et forment des liaisons hydrogéne entrainant un gain de masse dans les composites [120].

L'intérét d’utiliser un agent compatibilisant est donc d’augmenter le nombre de ces liaisons pour
rendre plus cohésive I'interface particules/PP. Les courbes représentant I'évolution de I'absorption

d’eau en fonction du temps pour les composites compatibilisés et non compatibilisés sont données en

Figure 135.
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Figure 135 Courbes d'absorption des composites chargés a 30 Figure 136 Comparaison des absorptions des composites non
% en charges végétales sans et avec 8% de compatibilisant compatibilisés et compatibilisés a 8 % aprés 411 jours

d’immersion

Nous observons que, pour un méme temps d’immersion, les composites non compatibilisés
absorbent plus d’eau que les composites compatibilisés. Par exemple, apres six jours d’'immersion
(2,45 jours?), le composite non compatibilisé chargé en roseau de Brenne a absorbé 4,5 % d’eau tandis
que le compatibilisé n’en a absorbé que 3 %.

Les composites miscanthus et phragmites compatibilisés ont la méme cinétique d’absorption
(courbes superposées). Par contre, la courbe d’absorption de I’échantillon PP-BO30-G8 est légérement
en-dessous des deux autres, semblant indiquer une absorption moins importante du bois pour une
méme durée d’'immersion. Cependant, les valeurs d’absorption des échantillons compatibilisés
tendent a rejoindre celles des composites non compatibilisés sur des temps longs (10 % d’absorption)

nous indiquant que I'effet de I'agent compatibilisant n’est finalement que temporaire.
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Les composites ont été immergés pendant plus d’un an pour évaluer l'influence de I'agent
compatibilisant sur le long terme. La Figure 136 présente |'absorption a 411 jours d’'immersion des
composites chargés a 30 % sans et avec 8 % de compatibilisant.

La cinétique d’absorption des échantillons est alors tracée en faisant le rapport de la quantité d’eau
absorbée a l'instant t sur la quantité absorbée a saturation, c’est-a-dire aprés 411 jours d'immersion.

Les courbes sont présentées en Figure 137.

—eo— PP vierge —e—B030 BO30-G8
—o— MI30 MI30-G8 —e—BR30
—o— BR30-G8

0 2 4 6 8
Temps'/2 (jour®2)

Figure 137 Cinétique d’absorption des composites chargés a 30 % en charges végétales sans et avec compatibilisant

Nous avons confirmation que les composites chargés en farine de bois absorbent I'eau moins vite
gue ceux chargés en miscanthus ou phragmites.

De plus, il apparait que la cinétique est ralentie avec I'ajout de I'agent de couplage ; les pentes des
courbes correspondant aux composites compatibilisés sont plus faibles que celles correspondant aux
composites non compatibilisés ; c’est I’échantillon PP-BO30-G8 qui possede la plus faible pente et donc

la cinétique la plus ralentie.

Pour conclure, I'agent compatibilisant PP-g-MA a bien une influence sur le comportement en milieu
aqueux des composites. Cela peut s’expliquer par une meilleure cohésion entre les charges et la
matrice empéchant I'eau de s’infiltrer dans les pores des farines. En effet, nous avons vu dans la partie
précédente que I'absorption d’eau était liée a la formation de liaisons entre les groupements OH libres
de la cellulose et I'eau. L'ajout d’un agent de couplage peut améliorer les liaisons entre les charges et
la matrice ce qui permet au polymere de couvrir une plus grande surface de charges végétales lors du
mélange. L'agent de couplage augmente la quantité de liaisons ester entre les groupes hydrophiles des
charges et la partie anhydride du PP-g-MA [121]. Par conséquent, la quantité de OH libres dans la

cellulose diminue ce qui réduit 'augmentation de |’absorption d’eau.
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Cependant, cette action ne semble que temporaire au vu de la Figure 136 sur laquelle on peut
observer que |'absorption des composites compatibilisés est quasiment identique a celle des

échantillons sans agent de couplage.

Nous avons utilisé la méme méthode que précédemment pour les mesures d’absorption d’eau sur
les composites chargés en différentes fractions de Brenne (les échantillons sont immergés a 60°C et
leur masse est relevée a différentes échéances afin de tracer la courbe d’absorption en fonction du

temps). Les courbes sont représentées en Figure 138.
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Figure 138 Absorption des composites chargés avec différentes fractions de roseau de Brenne

Les courbes d’absorption des composites chargés avec les fractions 160 - 315 um et 315 - 500 um
sont quasiment superposées avec une légere différence pour la fraction 160 - 315 qui absorbe un peu
moins d’eau. Mais la courbe correspondant au composite chargé avec la fraction 0 - 160 um se détache
des autres courbes : le composite absorbe moins d’eau qu’avec les autres fractions pour une valeur
d’un peu plus de 3 % d’absorption contre presque 5 % pour les deux autres fractions aprés un mois
d’'immersion.

Nous avons vu précédemment que I'absorption des composites est proportionnelle au taux de
charges, c’est-a-dire que ce sont les charges et donc les porosités qui accueillent I’eau. Les résultats de
I"absorption des formulations chargées avec différentes fractions de roseau de Brenne nous indiquent
gue ce sont les particules les plus grosses qui absorbent le plus. En effet, les plus petites particules ont

moins de porosités et donc moins de sites d’accueil de I'eau.

Pour compléter ces observations, une analyse des constituants selon la méthode de Van Soest
décrite dans le Chapitre 2 a été effectuée sur les trois fractions par le Laboratoire Départemental
d’Analyses du Morbihan. Pour une meilleure compréhension, les résultats sont exprimés en quantités

de solubles, hémicellulose, cellulose et lignine et présentés en Figure 139.
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Figure 139 Composition chimiques des différentes fractions de roseau

La plus petite fraction (0 - 160 um) contient plus de solubles et moins de cellulose tandis que
I'inverse est observé pour la plus grosse (315 - 500 um), moins de solubles et plus de cellulose. Les
guantités d’hémicellulose et lignine sont identiques pour les trois fractions.

Deux hypotheses ressortent de ces résultats :

- Les solubles sont responsables de la baisse d’absorption. Certaines molécules sont

hydrophobes et empéchent I’eau de rentrer dans les pores des particules

- La cellulose, en tant que polymére, forme de nombreux pores a l'intérieur d’'une particule

permettant ainsi a I'eau de s’y infiltrer. La plus grosse fraction contient plus de cellulose donc
absorbe plus d’eau.

Il est difficile de conclure sur I'explication de cette différence d’absorption. Cela peut également
venir de la nature des particules. En effet, les fractions ont été divisées par tamisage; il ne s’agit pas de
farines de roseau délibérément broyées a 160 ou 315 um. Selon la nature de la particule, celle-ci peut
plus ou moins facilement étre broyée. Par exemple, les noeuds de la tige du roseau phragmites sont
plus résistants que les entre-nceuds ce qui les rend plus difficiles a broyer ; cette partie se retrouvera
donc dans la plus grosse fraction. Cette explication est en accord avec la Figure 6 dans le Chapitre 1

(page 33), les nceuds contiennent plus de cellulose.

I.2.  Morphologies

Des images au MEB ont été réalisées sur des coupes longitudinale et transversale de bois,
miscanthus et phragmites afin d’observer les pores. Pour bien visualiser la taille et le nombre de pores,
les observations sont réalisées sur les granulats entiers et non sur les particules. Les images sont

présentées dans le Tableau 19.
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Echantillon Coupe transversale

Bois

Phragmites

Miscanthus

Coupe longitudinale

Tableau 19 Images au MEB des coupes transversale et longitudinale du bois, du phragmites et du miscanthus.

En coupe transversale, les pores du bois semblent de taille homogéne et plus petits comparés a
ceux des deux roseaux, miscanthus et phragmites. Méme si la coupe n’est pas parfaitement
longitudinale pour le bois nous remarquons des pores beaucoup plus longs tandis que les pores du
phragmites et du miscanthus sont assez petits. La différence d’absorption est donc peut-étre due a
cette taille de pores. En effet, le bois posséde de plus longs pores et peut accueillir plus d’eau. Au
broyage, les longues porosités fermées peuvent, une fois ouvertes, recevoir plus d’eau alors que les
petites porosités fermées une fois ouvertes au broyage ne permettent pas I'accueil d’'un méme volume

d’eau. L'hydrophobie du roseau pourrait donc également étre due a la taille de ses porosités, trés

petites, ne permettant pas d’accepter la méme quantité d’eau que le bois par exemple.
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L’adhésion charges/matrice est caractérisée au MEB aprés fracture des éprouvettes des

formulations PP avec et sans compatibilisant a I'azote liquide. Les images sont regroupées dans le

Tableau 20.

CHAPITRE 3 : ETUDE DE LA VALORISATION DU ROSEAU PHRAGMITES AUSTRALIS EN PLASTURGIE

30%

Bois

Grossissement

x22

Grossissement

x200

Phragmites

Grossissement

x22

Grossissement

x200

30 % et 8 % PP-g-MA
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Miscanthus

Grossissement

x22

Grossissement

x200

Tableau 20 Influence de la compatibilisation sur I'adhésion charge/matrice - Observations MEB

Les surfaces des échantillons compatibilisés semblent moins rugueuses avec moins de
déchaussement de charges en grossissement x22.

Les images au grossissement x200 permettent d’observer de plus pres I'adhésion. La surface des
échantillons compatibilisés semble plus homogéne et les charges sont mieux incorporées dans la
matrice; cependant ces observations restent qualitatives.

Nous pouvons néanmoins affirmer une meilleure cohésion des charges a la matrice avec une

amélioration de la déformation a la rupture en traction (cf. Figure 116).
L'adhésion des charges a la matrice PBS a été évaluée au MEB également en observant les profils

de rupture en traction. Des observations avec trois grossissements (x23, x100 et x300) sont présentées

dans le Tableau 21 pour les trois charges, le bois, le miscanthus et le phragmites de Brenne.

Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites australis Mathilde Honoré 2020



CHAPITRE 3 : ETUDE DE LA VALORISATION DU ROSEAU PHRAGMITES AUSTRALIS EN PLASTURGIE

Grossissement

PBS-BO50

X23

X 100

X300

PBS-BR50

PBS-MI50

De maniéere générale, on observe quelques déchaussements de charges pour les trois échantillons.
La matrice PBS possédant des groupements ester, des liaisons hydrogene peuvent se former avec les
groupements OH de la matiere lignocellulosique permettant ainsi une meilleure adhésion des charges.

Les plus grands grossissements mettent en évidence cette cohésion.
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CONCLUSION

Dans ce chapitre nous nous sommes intéressés a I'éligibilité du roseau Phragmites australis pour
des applications dans le domaine de la plasturgie et plus précisément a l'incorporation de farine
végétale de cette espece dans des composites a matrices polymeres pétro-sourcée et biosourcée.
L’étude s’appuie sur deux références: le bois choisi pour sa large utilisation dans I'industrie du
composite et son référencement scientifique et le miscanthus giganteus également tres étudié dans la

littérature scientifique et dont les propriétés se rapprochent de celles du phragmites

Cette partie est articulée suivant deux axes. Le premier s’intéresse a |’éligibilité du phragmites dans
une matrice communément utilisée, le polypropyléene. L'effet d’'un agent compatibilisant ajouté a
différentes teneurs est étudié afin de trouver une formulation potentiellement utilisable dans
I'industrie du composite. Plusieurs parametres sont considérés comme le taux de charges (de 20 a 50
% massique) et le taux d’agent compatibilisant PP-g-MA (4, 6 et 8 %) mais également la taille des
charges dans le renforcement du composite. Les caractérisations mécaniques (traction, flexion et choc
Charpy) et physico-chimiques (absorption d’eau et morphologies) sont réalisées sur I'ensemble des
échantillons.

En traction comme en flexion, le module d’élasticité augmente proportionnellement au taux de
charges tandis que la contrainte maximale diminue proportionnellement aussi. La déformation a la
rupture diminue et semble atteindre un palier assez bas. Les charges végétales diminuent la ductilité
du matériau et donc la valeur de déformation a la rupture. L'absorption d’eau des composites
augmente avec le taux de charges. En effet, I'eau est essentiellement recueillie par les pores des
particules végétales.

L'agent de compatibilisation améliore les propriétés mécaniques des 4 % d’ajout a la
formulation avec une augmentation de la contrainte maximale; au-dela les propriétés mécaniques
n’évoluent plus. L'immersion des composites dans I'eau a permis d’établir la cinétique d’absorption
des formulations non compatibilisées et compatibilisées a 8 %. L'agent de couplage agit comme un
retardateur sur I'absorption d’eau en ralentissant la cinétique.

Les formulations de composites utilisant les trois fractions de farines ne voient pas leurs propriétés
évoluer selon la taille des particules. En effet, nous pensons que la variation de taille des particules est
trop faible pour avoir un effet sur les propriétés mécaniques. Cependant, ces résultats nous
permettent de démontrer que ce sont les plus grandes particules qui absorbent le plus d’eau compte-
tenu d’'un plus grand nombre de pores mais également une quantité plus faible en solubles et plus

importante en cellulose.
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Le second axe de cette partie valorisation s’intéresse a I'utilisation d’'une matrice biosourcée et
biodégradable dont la compatibilité avec les charges est plus importante qu’avec le polypropyléne. De
la méme maniére, des formulations chargées de 20 a 50 % en bois, miscanthus et Phragmites australis
sont réalisées par extrusion-injection pour la caractérisation mécanique.

Les mémes conclusions que pour la matrice PP peuvent étre exprimées a savoir que le module
d’élasticité augmente proportionnellement a la teneur en charges végétales et inversement pour la
contrainte maximale qui diminue avec le taux de farine. De méme que la déformation a la rupture et
la résilience diminuent.

L'absorption d’eau est également proportionnelle a la teneur en charges avec une valeur a
saturation plus faible que pour les composites PP ce qui témoigne d’une meilleure cohésion entre les
charges et la matrice biosourcée. L’adhésion charges/PBS apparait également comme meilleure sur les

clichés MEB.

L'ensemble de cette étude nous permet de confirmer le potentiel du roseau phragmites en tant
gue charges dans des matrices apolaires comme polaires. En effet, les résultats sont tres comparables
a ceux obtenus avec les composites chargés en bois et en miscanthus avec un plus pour le roseau
phragmites dont les propriétés en vieillissement pourraient étre un avantage dans certains domaines

comme l'utilisation en extérieur des composites (lames de terrasse, cl6ture...)
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CHAPITRE 4 : ETUDE DE LA VALORISATION DU ROSEAU

PHRAGMITES AUSTRALIS EN ECO-CONSTRUCTION

161
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INTRODUCTION

Les matériaux bio-sourcés dans la construction existent depuis le Paléolithique, c’est-a-dire 400 000
ans avant Jésus-Christ, avec I'utilisation du bois (branches), de la paille ainsi que des peaux animales.
La réalisation de torchis employant de la terre et des fibres animales et végétales ne s’est faite que lors
de la sédentarisation des peuples au Néolithique [122].

Peu a peu, les matériaux a base de fibres végétales ont laissé place aux matériaux tels que la pierre,
la brique et I'argile permettant des constructions plus grandes, a la Renaissance par exemple. Lors de
la premiére Révolution industrielle et la premiére guerre mondiale, I'apparition des cités ouvriéres a
induit une forte croissance de la production de parpaings de béton en ciment Portland [123].

Ce n’est que lors du premier choc pétrolier de 1973 que les enjeux environnementaux ont été plus
marqués ; le terme de développement durable fait alors son apparition et le monde entier commence
a s’intéresser aux questions portant sur la protection de I’environnement [124]. Le protocole de Kyoto
(1997) marque cette prise de conscience de tous les Etats signataires.

Les matériaux naturels anciennement utilisés sont de nouveau développés et étudiés dans le
monde de la Recherche afin d’apporter des innovations dans le domaine du batiment. L'utilisation du
végétal dans la construction est ainsi en forte augmentation ces derniéres années.

Le végétal peut étre employé de deux manieres différentes, en premiére transformation, c’est-a-
dire sous forme de paille ou fibre en tant qu’isolant et en seconde transformation, sous forme de béton

ou de terre allégée utilisés en tant que matériau de remplissage dans des parties d’ouvrage.

C’est pourquoi nous étudions dans ce chapitre la valorisation du roseau Phragmites australis en
éco-construction pour le batiment sous forme de bétons de remplissage. Il est divisé en quatre grandes

parties.

La premiére est une revue de la littérature scientifique sur l'utilisation des matériaux bio-sourcés
sous forme d’isolants vrac ou composites, les granulats ainsi que les liants et les formulations
communément étudiées. Cette partie présente également les propriétés attendues selon des régles

spécifiques aux matériaux bio-sourcés.

La seconde partie présente les matériaux utilisés dans la thése ainsi que les formulations et la mise
en ceuvre de celles-ci. Pour cela, trois liants différents ont été étudiés : le Batichanvre de Saint-Astier® ;
un mélange développé par les Platres Vieujot®, contenant de la chaux aérienne, du platre, de la terre

et de la brique pilée ; et enfin un matériau terre crue. De la méme maniere, nous avons fait varier les
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tailles de granulats incorporés ainsi que |'origine de ceux-ci ce qui permet d’avoir un panel assez
complet d’échantillons variant suivant leur lieu de récolte, la période de fauchage et de récolte et leur

broyage.

La troisieme partie présente tous les protocoles de caractérisation des propriétés mécaniques en
compression avec les différentes voies de mesure et calcul du module d’élasticité des bétons fabriqués.
Cette partie décrit également le protocole de caractérisation utilisé pour les mesures de conductivité

thermique.

La quatrieme et derniére partie synthétise I'ensemble des résultats de ce chapitre. Nous avons
étudié l'influence d’un changement de granulat sur les propriétés finales du mélange, en prenant la
chénevotte de chanvre comme granulat de référence. L'influence de la taille des granulats est
également évaluée ainsi que I'année et le lieu de récolte du roseau. Chaque formulation est évaluée
par rapport aux régles professionnelles d’exécution d’ouvrages en béton de chanvre ce qui nous
permet de conclure sur le potentiel du roseau au sein de matériaux de remplissage pour I'éco-

construction.
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PARTIE 1 CONTEXTE DE L'ETUDE

I. CHIFFRES CLEFS

En France, le batiment est le secteur le plus énergivore avec prés de 45 % de I'énergie totale
consommeée (électricité comprise). C'est un secteur a fort impact environnemental qui représente 19
% des émissions de gaz a effet de serre (données 2015) [125].

Le premier objectif est de réduire la consommation énergétique de 28 % pour 2030. Dans cette
consommation, environ 75 % sont utilisés pour les besoins énergétiques d’usage (chauffage, ECS,
ventilation, éclairage) [126]. Il s’agit du levier le plus important dans la lutte contre les émissions de
gaz a effet de serre et donc dans le réchauffement climatique. Le principal axe d’amélioration concerne
I'optimisation de I'isolation pour une maitrise de I'énergie de chauffage du batiment.

Comme évoqué en introduction, le choc pétrolier de 1973 marque un tournant dans la
réglementation du secteur du batiment avec la création d’une réglementation thermique (RT). La
RT2012 est la réglementation actuellement en vigueur. Elle impose une limite de consommation
conventionnelle d’énergie primaire de I'ordre de 50 kWhEP.m2.anl. La prochaine réglementation
(RE2020) doit tendre vers des constructions a énergie positive (BEPQOS), et a neutralité carbone, dans
les prochaines années.

C’est dans cette démarche de réduction de I'énergie d’usage, étroitement liée a I'optimisation de
I'isolation du bati, mais également dans la diminution de I'énergie « grise » et du bilan carbone de la
construction, que I'étude des matériaux biosourcés s’est développée. La Figure 140 présente les
différentes solutions isolantes et leur impact « réchauffement climatique » pour 1 m? et une épaisseur

permettant une résistance thermiaue de 5 m2.K/W.
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Figure 140 Bilan Carbone de 1m? de divers isolants pour une épaisseur correspondant a une résistance thermique de

5m2.K/W (en kg CO2 eq/UF) [160]
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Les matériaux biosourcés possedent un bilan carbone nul ou négatif (en vert et orange) et sont
considérés comme des puits de carbone. En effet, ces matériaux captent le CO; de la basse atmospheére
lors de leur croissance via la photosynthese et stockent ce carbone atmosphérique pendant toute la

durée de leur utilisation en construction [127].

La Figure 141 présente I'énergie grise, c’est-a-dire I'énergie nécessaire a la production, de 1 m? et
d’une épaisseur permettant une résistance thermique de 5 m2.K/W. On remarque que les matériaux
biosourcés en vrac, les moins transformés, présentent une énergie grise assez faible (botte de paille,
chénevotte vrac, copeaux de bois...). Les fibres de bois possedent une énergie grise élevée, comparable
au polyuréthane, du fait des additifs pétro-sourcés qu’elles contiennent, et d’'une énergie de
fabrication conséquente. On retrouve les matériaux synthétiques : verre expansé, laine de roche et
mousses polymeéres dans les matériaux a fortes énergies grises et dans les bilans carbones élevés.
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Figure 141 Energie grise de 1 m? de divers isolants pour une épaisseur correspondant & une résistance thermique de 5

m2K/W (enkWh/UF)

Il existe tres peu de données sur le roseau Phragmites australis mais nous pouvons |'apparenter a
la paille de blé. Sa croissance ayant débuté au printemps, le roseau commun récolté au début de I'hiver
est un vrai puits de carbone. De plus, cette espéce végétale n’a aucun besoin en engrais ou fertilisant
ce qui rend son énergie grise trés peu élevée. Nous pouvons donc en déduire, sans données
numériques, que I'utilisation du Phragmites australis en construction est pertinente d’un point de vue

écologique
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Il. UTILISATION DU VEGETAL DANS LE DOMAINE DU GENIE CIVIL

I1.1.  Utilisation du matériau vrac

Le matériau brut, qu’il soit sous forme de laine ou granulats, est utilisé le plus souvent en tant
gu’isolant [128]. En vrac ou compacté, le matériau doit posséder de multiples propriétés afin de
pouvoir concurrencer les matériaux actuellement utilisés [129].

Dans le domaine de la construction, le végétal doit répondre a un certain nombre de regles suivant
son utilisation. Pour l'isolation de batiments, la conductivité thermique, la chaleur spécifique et la
diffusivité thermique sont étudiées pour comparer les matériaux biosourcés aux matériaux tels que la
laine de verre, la laine de roche ou bien le polystyréne expansé.

Pour l'isolation en vrac, la masse volumique apparente est un point clé dans la détermination des
caractéristiques d’un matériau. Les propriétés des granulats peuvent également varier selon leur
granulométrie et leur taux de porosités. Plusieurs méthodes existent a ce jour pour évaluer ces

caractéristiques [130], [131].

1I.2. Bio-composites pour le batiment

1.2.a. Granulats

Différents types de granulats peuvent étre utilisés dans la fabrication de bétons végétaux. Certaines
études ont été réalisées avec des co-produits agro-sourcés comme les pailles de blé et de riz, la fibre
de coco, les coquilles de noisettes ou méme les écorces d’arbres [132]. D’autres études se focalisent
sur la chenevotte issue du chanvre et le miscanthus, les tailles de granulats allant de 2 a 5 mm en
largeur et de 2 mm a 3 cm en longueur [133], [134]. La granulométrie est aussi un point clé pour la
caractérisation d’un béton. Le taux de porosité entre également dans les parameétres car il représente
la capacité des granulats a absorber I'eau ce qui modifie la formulation ainsi que le séchage et donc la
prise du béton. Le taux d’extractibles, c’est-a-dire les sucres principalement, est trés important. En
effet, les sucres ralentissent la prise du liant minéral (chaux ou ciment) et font également diminuer la
résistance en compression de I'élément fabriqué [135]. Linfluence de ces extractibles qui sont solubles

dans I'eau peut généralement étre atténuée en ajoutant de la pouzzolane [136].
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11.2.b. Liant

Dans la fabrication de béton isolant, quatre types de liant peuvent étre utilisés : la chaux aérienne,
produite a partir de calcaire pur, la chaux hydraulique obtenue a partir de calcaire argileux et de
marnes, le ciment naturel prompt (PNC) issu du calcaire argileux et la terre crue. Le choix du liant peut
se faire selon l'utilisation du béton, sur un mur, un sol, une toiture ou en enduit et donc suivant
I"application c’est-a-dire par déversement puis étalement sur la surface a couvrir, par projection
mécanique ou application manuelle ou par banchage [137].

Beaucoup d’études portent sur les mélanges chaux-chanvre [51], [138], [139] et les propriétés
mécaniques et isolantes selon le dosage en granulats (chénevotte) et la masse volumique
(compactage). Dans le cas d’utilisation en tant qu’isolant, le chaux-chanvre n’a pas I'obligation d’étre

porteur mais simplement de supporter son propre poids.

11.2.c. Formulations

Selon I'application, la formulation est déterminante. Le béton de chanvre peut étre utilisé pour

I'isolation de toiture, plancher mais également de murs (Figure 142).

BC en isolation de tosture

BC isolant sur
plancher d'étage

X

\ BC en enduit \ BC en dallage 1solant

mieneur sur temre plcm

BC en mur

Figure 142 Utilisation du béton de chanvre dans la construction d'une habitation [51]

Des régles professionnelles d’exécution d’ouvrages en chanvre, validées en 2008, constituent une
référence pour la réalisation de béton de chanvre et peuvent s’appliquer a n’importe quel granulat
végétal a condition de prendre en compte les variations liées au changement de plante et donc de
propriétés d’absorption d’eau ou de quantité d’extractibles [139]. Ainsi, les quantités peuvent varier
de 50 a 90 % massique en liant par rapport au poids total sec et de 10 a 50 % de chénevotte. Pour la

formulation du béton servant comme enduit, les quantités peuvent atteindre 55 % massique en liant,
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37 % en eau et 8 % en chenevotte. Pour une dalle, la chénevotte sera ajoutée a hauteur de 14 %, le
liant 35 % et I'eau 51 %. Pour une application mur, la formulation sera comparable avec 16 % de
chénevotte, 34 % de liant et 50 % d’eau. La formulation en toiture est plus légere, avec une
augmentation du taux massique de granulats (25 %) et une diminution du liant (25%), pour 50 % d’eau
[139].

Pour ce qui est de I'utilisation de terre crue, la formulation comprend généralement 20 % massiques
de chénevotte pour 80 % de barbotine (mélange eau-terre) [95].

La composition modifie les propriétés du composite fabriqué. Des tests physiques, mécaniques et

hygrothermiques sont donc réalisés afin d’évaluer les caractéristiques des différentes formulations.

1. UTILISATION DU ROSEAU COMMUN DANS LE GENIE CIVIL

Actuellement, le roseau commun est utilisé dans le batiment sous diverses formes. Comme
I’explique L. Debout dans ses travaux de fin d’études réalisés au Parc des Vosges du Nord [140], le
phragmites peut étre utilisé sous forme de tiges ou broyats principalement. Les tiges sont employées
en claustra, nattes et méme panneaux préfabriqués pour la réalisation de facades. De plus, les nattes
de roseau peuvent étre utilisées comme support d’enduit. Les broyats, ou granulats, peuvent étre
utilisés en isolant vrac directement dans les murs ou bien sous forme de composites avec différents
liants (terre, chaux, platre...). C'est cette derniére application qui sera étudiée dans le cadre de cette
thése.

Les travaux de L. Debout ont également permis de recenser les acteurs de la filiere roseau en
France, avec entre autres les récoltants mais également les entreprises utilisant le roseau sous diverses
formes. Par exemple, I'entreprise RizHome, partenaire de la these, emploie le roseau en vrac pour
I'isolation mais également en toiture et facade en orientant verticalement les tiges. L'entreprise
Batilibre utilise les nattes de roseau comme ossature avant la pose de béton isolant ou bien d’enduit
de finition. Le Parc Naturel des marais du Bessin et du Cotentin développe actuellement des panneaux
préfabriqués ainsi que des briques a base de terre et broyats de phragmites. De la méme maniére, le
projet Européen CobBauge visant a développer une nouvelle génération de matériaux en bauge
utilisant des fibres agricoles ou coproduits industriels étudie actuellement la possibilité d’incorporer

de la paille de roseau [141].

IV. EVALUATION DES PROPRIETES

Les propriétés mécaniques et thermiques sont les caractéristiques le plus importantes dans le
batiment et sont a évaluer par des tests de compression et de cisaillement mais aussi d’absorption de

vapeur d’eau ou bien de conductivité thermique [142].
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IV.1. Propriétés mécaniques en compression

IV.1.a. Littérature scientifique

Les essais de compression donnent le module d’élasticité, la résistance en compression et la
contrainte a la rupture. Ces essais de compression peuvent étre réalisés apres stockage des
échantillons a différentes Humidités Relatives (HR) comme a différentes températures. Les essais de
compression de ce chapitre seront réalisés apres un stockage des échantillons dans les conditions
standards suggérées par les régles professionnelles « construire en chanvre » [139]: 23°C et 50 %
d’humidité relative. L’étude de la variation des propriétés selon le stockage ne sera pas évaluée pour
les échantillons étudiés pendant cette these.

Différentes allures de courbes sont observées selon le dosage en chanvre (Figure 143) mais

également en fonction de I'age du mélange au moment de |'essai (Figure 144).
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Figure 143 Courbes de compression d’un mélange chaux-chanvre selon le dosage en chanvre (fort dosage a gauche et faible a droite)
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Figure 144 Allures des courbes de compression de mélanges chaux-chanvre a faible dosage en liant en fonction du temps
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Lorsque la formulation est trés chargée en granulats la courbe de compression peut étre divisée en
plusieurs parties (Figure 145). La phase | présente un domaine visco-élastique (déformation réversible,
non linéaire) ; la phase Il marque un début de plasticité et correspond a la rupture du liant au sein de
I'empilement. La phase Il correspond a un réarrangement granulaire dans un premier temps
(déformation forte pour une élévation de la contrainte relativement faible) puis a une densification de
I’empilement et des particules (augmentation forte de la contrainte). La quatrieme et derniére phase

correspond a la rupture de I'éprouvette et n’a pas toujours lieu.

I v

Contrainte en compression 6. (MPa)

7

Y

Déformation lengitudinale €

Figure 145 Les différentes phases de la courbe de compression d'un béton de chanvre [162]

La phase de réarrangement peut également étre représentée par un plateau sur la courbe de

compression comme le montre le graphique de gauche sur la Figure 146.
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Figure 146 Deux graphiques représentatifs du comportement du chaux-chanvre [163]

Il est difficile au vu de la diversité des allures de courbes d’identifier les résistances en compression
mais également la limite d’élasticité de ces matériaux dans le cas d’'un comportement compactant
(Figure 146).

Selon la Norme NF EN 826 [143] sur la détermination du comportement en compression d’isolants
thermiques pour I'application en batiment, la contrainte en compression correspond au point

d’inflexion de la courbe lorsque celui-ci apparait avant 10 % de déformation.
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Plusieurs modules d’élasticité peuvent également étre déterminés (Figure 147). Le module
apparent est la réponse a un chargement du matériau initial tandis que les cycles de décharge puis
charge correspondent au module d’élasticité lorsque celui-ci est soumis a des sollicitations

temporaires. Le module tangent est la pente maximale au cours d’un cycle.
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Figure 147 Détermination des modules d'élasticité [52]

IV.1.b. Reégles professionnelles d’exécution d’ouvrages en chanvre

Les régles professionnelles d’exécution d’ouvrages en chanvre préconisent une résistance en
compression et des modules d’élasticité différents selon I'application [144]—-[146]. Le Tableau 22

reprend les valeurs seuils recommandées. L'application en isolation de toiture demande des

caractéristiques plus faibles que I'application en enduit.

Valeur seuil (minimum) Module d’élasticité | Résistance a la compression
En conditions standards (MPa) (MPa)
Enduit >20 >0,3
Mur >15 >0,2
Toit >3 > 0,05

Tableau 22 Recommandations sur les performances mécaniques des formulations chaux/chénevotte selon les applications

Les propriétés mécaniques des bétons sont liées directement a leur masse volumique. Plus le béton
végétal a une masse volumique grande et plus sa résistance en compression sera élevée. La
microstructure du matériau peut également étre étudiée par observations microscopiques donnant

des informations concernant les porosités des particules mais également les interfaces granulats/liant

et les décohésions potentielles [134].
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IV.1.c. Forme des échantillons

Nous avons choisi de réaliser des cylindres et des cubes pour comparer le comportement de chacun
suivant leur élancement (2 pour le cylindre et 1 pour le cube) en évaluant les différences mesurées sur
les modules pour les deux types d’éprouvettes. En effet, on retrouve dans la littérature une influence
de l'élancement de I'éprouvette ainsi que de sa forme sur le comportement mécanique en

compression [51], [52], [76].

IV.2. Propriétés thermiques

La caractérisation thermique se fait principalement sur la mesure de la conductivité thermique pour
différentes teneurs en eau, correspondant a différentes conditions de stockage du matériau avant
essai.

La conductivité thermique en W.m™*.K?%, notée A, correspond au flux de chaleur par métre carré
traversant un matériau d’'un metre d’épaisseur pour une différence de température d’un degré [139].

La Figure 148 présente les épaisseurs équivalentes pour une résistance égale a8 5 m2.K.Wselon le
matériau. Les isolants les plus performants du point de vue de la conductivité thermique sont le
polyuréthane, le polystyrene et la laine minérale. Ce sont aussi les matériaux présentant une forte
énergie grise et un bilan carbone élevé. Les laines isolantes a base de matériaux biosourcés (laine de
bois, laine de chanvre ou de lin, coton...) présentent de performances trés proches des isolants
synthétiques. En revanche, du fait de leur mélange avec une matrice minérale, les mélanges
chaux/chanvre ou les terres allégées sont plus conducteurs. Ils demandent donc une plus grande

épaisseur pour une méme résistance thermique théorique.
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Figure 148 Epaisseur équivalente moyenne pour une résistance thermique R = 5 m2.K. W-

L

Différentes méthodes sont utilisées pour mesurer la conductivité thermique, les deux principales
étant la méthode du fil chaud et la méthode de la plaque chaude gardée.

Dans le cadre de la thése, la seconde méthode sera utilisée avec un appareillage présent au sein du
laboratoire. Celle-ci sera détaillée dans la Partie 3.

Nous avons comme valeurs de référence les recommandations des régles professionnelles

d’exécution d’ouvrages en béton de chanvre présentées dans le Tableau 23.

Conductivité thermique
En conditions standards
(W.m.K?)
Enduit 0,17
Mur 0,1
Toit 0,06

Tableau 23 Recommandations sur les performances thermiques des formulations chaux/chénevotte selon les applications
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PARTIE 2 ETUDE EXPERIMENTALE : MATERIAUX ET MISE EN CEUVRE
I. CHOIX DES FORMULATIONS

I.1. Les liants

Différents liants ont été étudiés dans ce volet de valorisation. Le principal est le Batichanvre, un
mélange de chaux aérienne (70 %) et de liants hydrauliques et pouzzolaniques (30 %) développé par
Saint Astier®. Il s’agit d’'un liant spécialement congcu pour les bétons de chanvre et validé par
I"association « Construire en Chanvre ». Le second liant testé est une terre de référence utilisée lors de
la thése de Théo Vinceslas [52] a I'IRDL. Le troisieme et dernier liant utilisé est un mélange de platre
(40 %), de chaux aérienne CL 90 (40 %), de terre (10 %) et de brique pilée (10%) formulé par I’entreprise
Vieujot, le PCC 24bis. Ce liant est utilisé par I'entreprise Batilibre, située a Haguenau (67), dans ses

chantiers de rénovation, et déja mélangé a des granulats de roseau phragmites.

1.2. Les granulats végétaux

Comme évoqué précédemment, différents granulats de roseau phragmites ont été utilisés pour ce
volet. Ces échantillons different par leur lieu de récolte, leur période et leur répartition
granulométrique. L'étude approfondie des caractéristiques intrinséques est développée dans le
Chapitre 2. Pour rappel, le Tableau 24 présente les données de récolte et broyage de tous les

échantillons de roseau commun utilisé dans ce volet de valorisation.

Nomd . .
. om .e Bretagne Camargue Brenne Velving Velving Waldhouse | Waldhouse
I'échantillon

. BREN VEL-S6 WAL19-S6
Abréviation ADEV CAM BRENS0 VEL-S12 VEL-V12 WAL-S12 WAL20-S6
Roseliere Parc Naturel
Origine Finistore Régional de Parc de la Réserve r\aturelle de Waldhouse, (57)
Camargue Brenne Velving (57)
(29)
(13)

Période de Hiver Hiver

coupe 9015-2016 Mars 2019 90162017 11/02/2020 | 18/09/2019 | Mars 2019 | Mars 2020

Récolte Lors de la coupe 11/02/2020 | 11/02/2020 Lors de la coupe

. Conservatoire d'espaces | Parc Naturel Régional des

DE

Récoltant NC ADEV naturels - Lorraine Vosges du Nord (PNRVN)

Lieud

eu de ADEV Tuilerie Briqueterie Lanter (67)
broyage
Taill 10-30 10-30 mm 6 mm " 12 mm 6
ate = mm 30-50 mm 12 mm mm 6 mm mm

Tableau 24 Données sur les échantillons de roseau utilisés pour le volet Ecoconstruction
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1.3. Formulations et nomenclature

1.3.a. 1€ campagne : formulations Saint-Astier

Une premiere campagne de formulations a été réalisée apres discussion avec notre partenaire de
these ADEV Environnement. Les mélanges ont été formulés avec du Batichanvre et le roseau de
Bretagne. Trois formulations sont réalisées avec du phragmites (Ces formulations sont hommées
« ADEV ») et une avec de la chénevotte notée « REF » (Cf. Tableau 25). Les quantités pour le béton
ADEV1 ont été choisies d’apres la formulation conseillée par Saint-Astier pour les chapes de sol ou les
mortiers pour colombages utilisant un béton de chanvre (Annexe 4). Seule la quantité d’eau varie car
comme nous l'avons vu au Chapitre 2, le roseau phragmites absorbe moins d’eau que la chénevotte.
ADEV?2 correspond a la méme formulation avec moins de liant Batichanvre. Ces deux formulations sont
réalisées en accord avec ADEV Environnement a 1080 kg/m?3 et 924 kg/m3 3 I'état frais pour ADEV1 et
ADEV?2 respectivement.

ADEV3 correspond a la formulation ADEV1 avec deux fois plus de roseau pour alléger le mélange et
le rendre plus isolant thermiquement. Il s’agit d’un mélange conseillé par Saint-Astier pour la
réalisation de mortiers pour sous-toiture. Le mélange REF3 correspond a la méme formulation
qu’ADEV3 avec de la chénevotte a la place du roseau et un ajout d’eau correspondant a I’absorption

des granulats de chanvre d’apres les résultats du Chapitre 2.

Granulat
. Batichanvre Eau
Echantillon | (Roseau/chénevotte) Granulats/liant | Eau/granulats
(kg) (L)
(kg)
ADEV1 70 250 207 0,28 2,96
ADEV2 70 187,5 210 0,37 3,00
ADEV3 140 187,5 210 0,75 1,50
REF3 140 187,5 270 0,75 1,93

Tableau 25 Formulations de la premiére campagne de bétons végétaux

1.3.b. 2éme campagne : variation de la quantité d’eau

La deuxieme campagne de formulations a été réalisée dans le but d’identifier la formulation
optimale en termes de quantité d’eau avec le Batichanvre. Pour cela, quatre formulations sont
réalisées avec le roseau breton (ADEV) et quatre quantités d’eau présentées dans la nomenclature en
Figure 149. Ces échantillons seront nommés ADEV-F1, ADEV-F2 et ADEV-F3 dans la suite de ce

manuscrit. De la méme maniére, quatre formulations ont été réalisées avec la chénevotte, REF-F1,
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REF-F2 et REF-F3, dans un but de comparaison roseau/chénevotte. Un rapport granulats/liant est fixé
a 0,6 ainsi qu’une masse volumique a I'état sec d’environ 300 kg.m?3 c’est-a-dire en comptant les
granulats et le liant mais non I'eau liée. Les masses volumiques réelles des échantillons sont mesurées

avant les essais mécaniques.

Granulats:
Liants:
REF
ADEV F = Batichanvre
CAM o T = Terre
BREM g | p=PCC 24bis
WEL T s
WAL XXX =-Y1
— A
a'rr;

Formulations:

1:E/G=3

2:E/G=245 E:Eau

3:E/G=225

G : Granulats

Figure 149 Nomenclature des échantillons de bétons végétaux

1.3.c. 3me campagne : variation de la masse volumique

La troisieme campagne concerne la variation de masse volumique des échantillons fabriqués. Pour
cela, trois formulations sont réalisées avec le roseau de Brenne (BREN) et du Batichanvre de type BREN-
F2 4 300, 350 et 400 kg/m? 3 I'état sec. Les échantillons seront notés BREN-F2-300, BREN-F2-350 et
BREN-F2-400 dans la suite.

De la méme maniére, une formulation ADEV-F1bis a été réalisée avec une masse volumique de 380

kg/m3.

1.3.d. 4éme campagne : variation du liant

Pour évaluer l'influence du liant sur la prise du béton mais également sur les propriétés
mécaniques, des formulations sont réalisées avec de la terre et du PCC 24bis.

Une formulation avec le PCC 24bis et du roseau de Bretagne a 300 kg/m3 (ADEV-P1) sera comparée
a I'échantillon ADEV-F1 dont seul le liant varie.

Pour les formulations a la terre, un mélange est réalisé avec un rapport granulats/terre égal a 0,8
et une masse volumique a 300 kg/m?3. Les échantillons sont réalisés avec du roseau de Bretagne (ADEV-

T) et de la chenevotte (REF-T).
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1.3.e. 5éme campagne : variabilité du granulat

La derniére campagne concerne la variabilité du granulat de phragmites. Pour cela, les différents
échantillons de roseau sont utilisés pour des formulations F2 avec du Batichanvre, un rapport
granulat/liant égal a 0,6 et une masse volumique a 350 kg/m?3.

L'influence de I'origine des granulats est étudiée avec les échantillons VEL-S6-F2, WAL19-S6-F2 et
WAL20-S6-F2 indépendamment de la taille de particules car nous avons observé une répartition
guasiment identique pour ces trois granulats dans le Chapitre 2. De la méme maniére, ADEV-F2-350
(formulation différente de ADEV-F2 qui a une masse volumique de 300 kg/m3dans la partie 1.3.b.),
BREN-F2-350 (réalisé pour la partie 1.3.c), VEL-S12-F2 et WAL19-S12-F2 sont comparées
indépendamment de la taille de particules. L'influence de I'origine du roseau peut également étre
évaluée avec BREN50-F2-350 et CAM-F2 qui ont la méme granulométrie.

L'influence de la répartition granulométrique est évaluée avec les formulations VEL-S6-F2/VEL-S12-
F2, WAL19-S6-F2/WAL19-S12-F2 et BREN-F2-350/BREN50-F2-350.

La différence entre un roseau coupé sec et un roseau coupé vert et roui est étudiée avec les
échantillons VEL-S12-F2 et VEL-V12-F2.

L'influence de I'année de récolte est étudiée avec les échantillons WAL19-56-F2 et WAL20-S6-F2.

1.4. Méthodes de mise en ceuvre des éprouvettes

L4.a. Mélange des constituants

Il existe plusieurs méthodes permettant le mélange des constituants. Les regles de Construire en
Chanvre utilisent une bétonniére ou un malaxeur pour effectuer les mélanges de bétons végétaux de
chénevotte. La taille du malaxeur dépend de la quantité d’échantillons a réaliser.

Du fait du manque de matiéres premieres pour certains types de roseau nous n’avons pas pu
fabriquer des cylindres pour toutes les formulations.

Afin d’optimiser le malaxage (éviter la formation d’agrégats de particules ou de liants), les
mélanges ont été réalisés avec un malaxeur planétaire Skako de 80 L pour les grands échantillonnages
(a la fois des cylindres 16x32 cm et des cubes 10x10 cm) et avec un robot mélangeur Hobart de 5 L

lorsque les formulations étaient réalisées pour fabriquer uniquement des cubes.

1.4.b. Compactage

Lors de la mise en ceuvre de bétons végétaux par banchage, le mélange est versé dans la banche

puis tassé, soit juste apres le déversement, soit aprés avoir atteint une certaine hauteur. Lorsque la
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premiere banche est remplie, une seconde est mise en place. Le méme processus est alors répété.
Selon le type de béton, le décoffrage peut se faire le lendemain et jusqu’a six jours apres mise en ceuvre
[147].

Le compactage des formulations dans les moules cylindriques 16x32 cm a été effectué
manuellement a l'aide d’un disque de 16 cm de diametre. La masse a introduire dans un cylindre est
préalablement pesée et le remplissage du moule est effectué en 5 couches de hauteur identiques, avec
tassement manuelle entre chaque couche.

Les éprouvettes cubiques de 10 cm de c6té sont réalisées avec un moule de six cubes fabriqué au
laboratoire. Le compactage est également manuel en utilisant une plaque carrée. De la méme maniéere,
la masse a introduire dans chaque moule est pesée au préalable. Le tassement des cubes est réalisé

en 4 couches.

PARTIE 3 ETUDE EXPERIMENTALE : PROTOCOLES ET METHODES D’ ANALYSE

l. ESSAIS DE COMPRESSION

Les propriétés des différents échantillons ont été évaluées mécaniquement en compression. Les
protocoles sont détaillés dans la suite de cette partie.

Un récapitulatif des échantillons testés en compression est présenté dans le Tableau 26.

Echantillon Cylindres Cubes
1% campagne ADEV1
ADEV2
ADEV3/REF3
28me campagne ADEV-F1/REF-F1

ADEV-F2/REF-F2
ADEV-F3/REF-F3
ADEV-F4/REF-F4
3%me campagne BREN-F2-300
BREN-F2-350
BREN-F2-400
ADEV-F1bis
ADEV-P1
ADEV-T/REF-T
5éMme campagne ADEV-F2-350
BREN50-F2-350
CAM-F2
WAL19-S12-F2
WAL19-S6-F2
WAL20-S6-F2
VEL-S12-F2
VEL-V12-F2
VEL-S6-F2
Tableau 26 Récapitulatif des échantillons testés en compression

4%me campagne
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Tous les essais de compression ont été réalisés apres un stockage des échantillons en conditions

standards, c’est-a-dire 20°C et 50 % d’humidité relative.

I.1. Cylindre
l.1.a. Dispositif

La premiére campagne de formulations composée uniquement de cylindres a été réalisée avec une
machine Zwick munie d’un capteur de force de 250 kN. Le plateau inférieur est rotulé afin de maximiser
le contact avec la surface non parfaitement parallele des échantillons.

Les cylindres ADEV-F1, REF-F1 et les formulations terre ont été testées sur une machine Instron
5969 munie d’une cellule de force de 50 kN.

L'instrumentation des montages permet de suivre les déplacements de deux maniéres différentes
(Figure 150): la mesure de la position de la traverse, qui prend en compte la hauteur totale de
I’éprouvette (évolution de la position relative des deux plateaux de la presse); la mesure de la
déformée du tiers central de I'éprouvette, via un extensometre ancré dans le cylindre a I'aide de
pointes et trois LVDT mesurant I'évolution de la distance moyenne entre les deux plateaux de cet

extensometre au cours de I'essai.

Figure 150 Eprouvette ADEV1 avec dispositif d'acquisition de déformation extensométre sur machine Zwick
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CHAPITRE 4 : ETUDE DE LA VALORISATION DU ROSEAU PHRAGMITES AUSTRALIS EN ECO-CONSTRUCTION

1.1.b. Meéthode machine

Une premiére méthode consiste a effectuer trois cycles de charge/décharge, a faible déformation
(< 6 %), réalisés et pilotés en force afin d’estimer la rigidité du matériau dans la zone pseudo-élastique
(zone 1). La vitesse de traverse est fixée a 3 mm/min (i.e. une déformation de 0,013 min?) pour
I’ensemble de I'essai.

Les éprouvettes pouvant aller vers de trés grandes déformations (jusqu’a 50%), I'ensemble de
I’extensometre est retiré a la fin de ces cycles.

Un nouveau chargement est réalisé jusqu’a rupture de I’éprouvette ou jusqu’a la limite de
déplacement de la traverse.

Un exemple d’essai de compression a grande déformation est présenté en Figure 151.

Figure 151 Exemple d'essai de compression a grande déformation sur cylindre ADEV3

1.2. Cube

1.2.a. Dispositif

Tous les essais de compression sur les cubes ont été réalisés sur la machine Instron 5969 équipée
d’une cellule de force de 50 kN.

De méme que pour les cylindres, deux moyens de mesure sont utilisés : le déplacement de la
traverse donnant la déformation longitudinale sur la hauteur totale de I'éprouvette et un systeme
d’acquisition d’images en 2D (Figure 152) avec le logiciel Aramis (acquisition directe d’images au
moyen de capteurs permettant la mesure de déformation suivant des points placés sur I'échantillon).

Pour I'acquisition des images, un mouchetis noir est réalisé sur une des faces du cube.
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Figure 152 Eprouvette cubique avec dispositif d'acquisition d’images sur machine Instron 5969
Les images sont par la suite traitées avec le logiciel Aramis et trois extensometres virtuels sont créés
dans un carré au centre de I'éprouvette de c6té environ égal a 50 mm (la moitié du coté de I'éprouvette

cubique). Un exemple est présenté en Figure 153.
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Figure 153 Traitement des images sur le logiciel Aramis : (a) Image caméra de la surface de I'échantillon, (b) Extensometres

virtuels placés sur la surface de I'éprouvette

1.2.b. Méthode machine

De la méme maniere, des cycles sont effectués pour I'estimation de la rigidité. L’essai se fait en une

seule fois contrairement aux essais de compression sur cylindre.

1.3. Types de courbes

Le courbes de compression sont réalisées en tragant la contrainte vraie en fonction de la
déformation vraie calculées avec les Equation 29 et Equation 30. La faible variation de section au cours
de I'essai nous a conduit a prendre la section initiale pour le traitement de données tout au long de

I'essai de compression (5=S0).
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Déformation vraie : € =In(1 + AH/H,) Equation 29

Contrainte: ¢ = N/S Equation 30

Avec
H, : hauteur initiale de 'échantillon

AH:déplacement sous un ef fort normal N

S : section de I'échantillon au cours de l'essai

Deux types de courbes ont été observés lors de la caractérisation en compression des cylindres et
des cubes. La Figure 154 est I'exemple de courbes de compression des échantillons a base de roseau
avec des cycles de charge/décharge dans la zone 1 (Figure 155) et sans rupture d’éprouvette. On
observe une déformation de I'éprouvette élevée sous une faible contrainte (zone 2). Ceci correspond
a une phase élasto-plastique ou les granulats se réarrangent fortement puis sont comprimés. La zone
3 marque une phase de densification ol ce n’est plus la porosité inter-particulaire qui pilote le
comportement de I'empilement, mais la compression des particules (porosité intra-particulaire) d’ou

une forte élévation de la contrainte pour une faible déformation supplémentaire.

1,4 0,08
1 2
1,2
0,06
— 1 —
[l ©
s s
g 0,8 :"
[0}
= £ 0,04
T 06 S
: £
S .. S
! 0,02
v /
o Ll 0
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0 0,02 0,04 0,06 0,08
Déformation vraie (-) Déformation vraie (-)
Figure 154 Courbe de compression type des bétons Figure 155 Zoom sur les cycles de la courbe de compression
chaux/roseau
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Le deuxiéme type de courbe est obtenu avec les formulations chaux/chénevotte (Figure 156). La
zone 1 correspond aux cycles effectués pour le calcul du module d’élasticité et donc au zoom présenté
en Figure 157. La zone 2 est une phase pseudo-élastique ou le liant s’endommage, ce sont donc les

granulats qui reprennent les charges dans les zones 2 et 3, avant une rupture de I'éprouvette [52].
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© ©
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> 12 >
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© ©
£ 08 <
(@] (@]
O O
0,02
0,4
0 0,00
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,000 0,005 0,010 0,015 0,020
Déformation vraie (-) Déformation vraie (-)

Figure 156 Courbe de compression type des bétons Figure 157 Zoom sur les cycles de la courbe de compression

chaux/chénevotte

1.4. Evaluation de la rigidité : modules d’élasticité

Nous avons choisi d’évaluer le module d’élasticité sécant, c’est-a-dire celui correspondant a des
sollicitations fréquentes et temporaires. En effet, il s’agit du module le plus proche de la réalité de
terrain. Les cycles sont de plus placés suffisamment loin du chargement initial pour s’affranchir du pied
de courbe lié aux défauts de surface des échantillons, ce qui n’est pas toujours le cas du module
apparent (cf. Figure 157)

Les modules d’élasticité sont calculés de la méme maniére pour les quatre différents appareillages
de mesures (traverse cylindre, extensometre cylindre, traverse cube et extensométre virtuel cube).

Le module d’élasticité calculé dans le cadre de la thése correspond a la pente a la recharge de
chaque cycle correspondant aux droites en pointillés sur la Figure 158. Ce module est appelé module
sécant. Chaque pente est calculée sur Excel en utilisant la fonction DROITEREG. Cette fonction nous

permet également de vérifier la linéarité de la courbe dans la zone choisie.
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Figure 158 Calcul des modules d'apres les courbes de compression
I.5. Evaluation de la limite d’élasticité

Nous avons vu dans la Partie 1 différentes méthodes pour évaluer le module d’élasticité et au vu
des allures de courbes présentées en 1.3, nous avons choisi d’estimer la limité d’élasticité en prenant

la contrainte au changement de pente entre les deux parties linéaires des zones 1 et 2. Un exemple

est présenté en Figure 159.

Contrainte (MPa)

0 0,1 0,2 0,3

Déformation vraie (-)

Figure 159 Détermination de la limite d’élasticité
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Il. CONDUCTIVITE THERMIQUE

Il.L1.  Principe de I'appareil

Comme évoqué précédemment, la conductivité thermique des échantillons sera déterminée par la
méthode de la plague chaude gardée grace a un dispositif développé au laboratoire [148] (Figure 160).

L’appareil est muni d’'une plaque chaude (G) et d’une plaque froide (F) dont la température est
régulée grace a deux bains thermostatés a 30°C et 20°C respectivement. La plaque chauffante délivre
une puissance de chauffe notée ¢, constante uniforme par effet joule (tension et intensité constantes).
Ce flux est transmis vers la plaque froide a travers I’échantillon (Eprouvette sur le schéma) de facon
unidirectionnelle grace a la garde (isolant laine de roche) placée autour de celui-ci. Ainsi, nous faisons
I’hypothése, non aberrante, que la totalité du flux ¢o traverse I'éprouvette. Des thermocouples sont

placés de part et d’autre de I’échantillon pour mesurer les écarts de température.

Fluide froid Plague froide
s it

/ Plague froide (F) \
régulée en tempé-ature

Eprouyetle:
Elément chauffan: (C)

Isolart {l) ———— I ) ce la zone mesure
\ Plague chaude (G)
(égula:‘ en température

Plague chaude Fluke chaud

2

Figure 160 Dispositif de mesure de la conductivité thermique suivant la méthode de la plaque chaude gardée

Lorsque le régime stationnaire est établi, I'appareil effectue 25 cycles de mesures (Tension,

intensité, températures froides (2 zones de mesures) et températures chaudes (3 zones de mesures)).
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La conductivité thermique pour chaque cycle est calculée d’aprés I'Equation 31 puis une moyenne

est effectuée.
U.l.e Equation 31

A= —
S.(T. - Ty)

Avec
U:tension (V)
I:intensité (A)
e: épaisseur de l'échantillon (m)
S:section de l'échantillon (m?)
T.:moyenne des températures chaudes (°C)

Tr: moyenne des températures froides (°C)

I.2. Mesures thermiques durant la these

Les échantillons analysés sont les cubes 10x10x10 cm? coupés en deux avec une scie circulaire. Les
dimensions des éprouvettes pour les mesures de la conductivité thermique varient de 9 a 10 cm pour
les cotés du cube et 4,5 a 5 cm pour I'épaisseur. Chaque échantillon est mesuré et pesé avant essai.

Pour chaque formulation, trois mesures de conductivité thermique sont réalisées aprées un stockage

dans les conditions standards et aprées séchage 7 jours dans une étuve a 70°C.

PARTIE 4 ETUDE EXPERIMENTALE : RESULTATS
I. PROPRIETES MECANIQUES EN COMPRESSION

I.1. Liant Batichanvre : formulations Saint-Astier ADEV1 et ADEV2

Les formulations ADEV1 et ADEV2 sont assez chargées en liant Batichanvre (rappel des formulations

dans le Tableau 27).

Echantillon Granulats/liant Eau/granulats
ADEV1 0,28 2,96
ADEV2 0,37 3,00

Tableau 27 Rappel de formulations ADEV1 et ADEV2

Les propriétés de ces formulations ont été évaluées en compression (cylindres) et thermiquement.

Cette campagne nous a permis de comparer les valeurs de conductivité thermique suivant I’orientation
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des granulats. Les cubes ont été découpés parallelement (échantillon noté « longitudinal ») et
perpendiculairement (échantillon noté « transversal ») au sens de remplissage. Le sens longitudinal
correspond a un flux pour un béton projeté sur un mur et le sens transversal pour un béton banché
(cas de la these). En effet, selon la mise en ceuvre, il y a une orientation préférentielle des granulats
végétaux [149].

Les modules d’élasticité en compression ainsi que les limites d’élasticité sont donnés dans le
Tableau 28 et le Tableau 29 respectivement. Nous remarquons tout d’abord une différence assez
significative des modules d’élasticité estimés selon le déplacement de la traverse (toute la hauteur de
I’éprouvette) et avec I'extensometre (tiers central du cylindre). En effet, les modules estimés selon ce
dernier sont plus élevés en raison d’'une mesure de module plus localisée. Le module d’élasticité de la
formulation ADEV1 atteint 63,7 MPa avec le déplacement traverse et 74,2 MPa avec la mesure de
I’extensomeétre soit 1,16 de rapport entre ces deux mesures. Cette différence est plus marquée pour
la formulation ADEV2 avec un rapport de modules égal a 1,72 : 60,1 MPa pour le module selon le
déplacement traverse et 103,2 MPa selon la mesure de I'extensometre. Ces différences entre les deux
moyens de mesures s’expliquent par I’hétérogénéité des matériaux au sein méme des éprouvettes :
remplissage en plusieurs couches, avec une influence des frottements a la paroi du moule. Ces
frottements induisent une hétérogénéité de densité et de comportement, avec des zones moins
rigides sur la hauteur de I'’échantillon. Cette influence des frottements sur I'échantillon produit a déja
été démontré dans la these de Pierre Tronet [138]. Lorsque le cylindre est considéré sur toute la
hauteur, le comportement de la zone la moins rigide de I’échantillon va limiter la rigidité mesurée sur
I’ensemble de I’échantillon. L’'extensomeétre quant a lui focalise la mesure sur le tiers central de
I’échantillon. Cette mesure est centrée sur un comportement moyen du matériau, et s’affranchit a la
fois des biais liés aux contacts avec les plateaux et aux zones les plus faibles de I’échantillon.

Quel que soit le moyen de mesure, les résultats sont bien supérieurs aux valeurs recommandées
par les régles professionnelles de construction en chanvre c’est-a-dire > 3 MPa pour I'application en

isolant de toiture et > 15 MPa pour I'application en mur.

Rapport
Module d’élasticité selon la traverse Module d’élasticité selon I'extensométre moF:jF:JIes
Moyenne Ecart type Moyenne Ecart type
(MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
ADEV1 63,7 1,18 1,9% 74,2 3,34 4,5% 1,16
ADEV2 60,1 14,96 24,9% 103,22 29,34 28,4% 1,72
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Tableau 28 Modules d'élasticité des cylindres ADEV1 et ADEV2
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La limite d’élasticité des formulations est de 0,09 MPa pour ADEV1 et 0,06 MPa pour ADEV2 ce qui
est satisfaisant pour I'application en isolation de toiture (> 0,05 MPa) mais pas pour |'application en

isolant de mur (> 0,2 MPa) selon les régles professionnelles de construction en chanvre (Tableau 22).

Limite d’élasticité Résistance maximale
Moyenne Moyenne
(MPa) (MPa)
ADEV1 0,09 0,5
ADEV2 0,06 0,5

Tableau 29 Limite d'élasticité et résistance maximale en compression des cylindres ADEV1 et ADEV2

Les propriétés thermiques de ces formulations seront détaillées dans une partie dédiée dans la

suite de ce chapitre.

1.2. ADEV3/REF3 et ADEV-F1/REF-F1 : comparaison cylindres/cubes

1.2.a. Compression des cylindres

Le phragmites et la chénevotte de chanvre peuvent étre comparés avec les deux formulations 3 et
F1 dont un rappel est présenté dans le Tableau 30. Nous avons tenu compte de I'absorption d’eau plus
importante de la chénevotte pour la formulation 3 tandis que seul le granulat varie pour la formulation

F1.

Echantillon Granulats/liant Eau/granulats
ADEV3 0,75 1,50
REF3 0,75 1,93
ADEV-F1 0,6 3
REF-F1 0,6 3

Tableau 30 Rappel de formulations ADEV3, REF3, ADEV-F1 et REF-F1

Les résultats des essais en compression sur les cylindres sont présentés dans le Tableau 31 pour les

modules d’élasticité selon le traverse et I'extensomeétre et dans le Tableau 32 pour les limites

d’élasticité.
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Rapport
Module d’élasticité selon la traverse Module d’élasticité selon I’extensometre moF::iF:JIes
Moyenne Ecart type Moyenne Ecart type
(MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
ADEV3 5,63 0,03 0,6 % Essais sans extensométre
REF3 46,42 7,69 16,6 % 107,58 ] 3,59 \ 33% 2,32
ADEV-F1 5,45 0,47 8,6 % Essais sans extensométre
REF-F1 23,79 0,34 1,4 % 51,1 w7 | 288% 2,15

Tableau 31 Modules d'élasticité mesurés sur les cylindres ADEV3, REF3, ADEV-F1 et REF-F1

Un nette différence est observée entre les mélanges chaux/phragmites et chaux/chénevotte avec
un rapport de 9 sur les modules d’élasticité pour la formulation 3. De méme pour la formulation F1
dont le module d’élasticité est de 5,5 MPa pour le phragmites et 23,8 MPa pour la chénevotte, ce qui
fait un rapport supérieur a 4.

Nous n’avons pas pu mesurer le module a I'aide de I'extensomeétre pour les formulations a base de
roseau car la mise en place du systeme aurait fortement endommagé I'éprouvette et donc faussé les
résultats. Néanmoins, nous pouvons comparer les valeurs selon le déplacement de la traverse et selon
I’extensometre avec les échantillons REF3 et REF-F1. On observe un rapport supérieur a 2 entre les
modules mesurés avec le déplacement traverse (46,4 MPa pour REF3 et 23,8 MPa pour REF-F1) et les
modules mesurés en local avec I'extensomeétre (107,58 MPa pour REF3 et 51,1 MPa pour REF-F1). Ces
résultats sont les témoins d’'une hétérogénéité de I'éprouvette probablement due aux couches de
tassement de la formulation dans les moules lors de la mise en ceuvre mais également au non-
parallélisme des surfaces en contact avec les plateaux de la machine de compression.

Les cylindres fabriqués avec la référence présentent une limite d’élasticité plus élevée avec 0,1 MPa
pour REF3 et 0,12 MPa pour REF-F1 contre 0,05 MPa pour ADEV-F1. Les courbes de compression des
cylindres de la formulation ADEV3 ne présentent pas de point d’inflexion signe d’une mauvaise prise
de la chaux. Il n'y a pas de résistance maximale observable pour les formulations a base de roseau,
nous ne pouvons donc pas comparer celles-ci aux valeurs obtenues avec la chénevotte.

Nous avons observé une mauvaise prise des échantillons fabriqués avec le roseau de Bretagne. En
effet, la prise semble effective en périphérie de I’échantillon, mais le cceur du cylindre est non cohésif
et tres friable. Ceci explique I'endommagement rédhibitoire des cylindres par les griffes de
I’extensometre. Ces essais révelent une probable non compatibilité entre la chaux de St Astier et le
roseau avec cette proportion massique de roseau. Les extractibles du roseau, présentés au Chapitre 2,
sont trés probablement responsables du retard, voire de I'empéchement de la prise du liant. Ceci
n’était pas visible dans les cas de la formulation ADEV1, moins riche en granulats, et donc moins

concentrée en extractibles.

Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites australis Mathilde Honoré 2020



Limite d’élasticité

Moyenne
(MPa)
ADEV3 Pas de point d’inflexion
REF3 0,10
ADEV-F1 0,05
REF-F1 0,12

Tableau 32 Limite d'élasticité en compression des cylindres ADEV3, REF3, ADEV-F1 et REF-F1

1.2.b.

Compression des cubes

Des cubes de formulation ADEV-F1 et REF-F1 ont été fabriqués dans le but de comparer les résultats

en compression avec ceux des cylindres. Le Tableau 33 récapitule les modules obtenus avec les quatre

méthodes, a savoir pour les cylindres le déplacement traverse et I'extensométre et pour les cubes

également le déplacement selon la traverse et la mesure selon les extensometres virtuels avec le

logiciel Aramis.

ADEV-F1 REF-F1
Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type
(MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
Module d’élasticité selon
. la traverse 5,45 0,47 8,6 % 23,79 0,34 1,4 %
Cylindres P TIOTTIY,
Module d’élasticité selon
I’'extensometre Essais sans extensometre 51,1 14,72 28,8 %
Module d’élasticité selon
la traverse 6,91 0,72 10,4 % 12,53 3,32 26,5 %
Cubes Module d’élasticité selon
les extensometres virtuels
sur Aramis 13,07 4,41 33,7% 29,11 0,9 3,12 %

Tableau 33 Modules d'élasticité des cylindres ADEV3, REF3, ADEV-F1 et REF-F1

Pour mieux visualiser les différences observées selon le granulat utilisé et selon la méthode de

mesure du module, un diagramme est présenté en Figure 161.

Le module d’élasticité calculé avec le déplacement de la traverse est plus élevé pour les cylindres

REF -F1 (23,79 MPa) que pour les cubes (12,53 MPa). Ceci peut étre expliqué par I'’élancement des

cubes égal a 1 pouvant accentuer I'hétérogénéité de I'’échantillon di a la taille des granulats. L'inverse

est observé pour la formulation avec le roseau ADEV-F1 avec une valeur pour les cubes plus élevée

(6,91 MPa) que pour les cylindres (4,45). Cette observation confirme la mauvaise prise de la

formulation ADEV-F1. En effet, la géométrie de I'éprouvette semble avoir une influence sur la prise de

la chaux.
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Un rapport de 2 est observé sur les modules d’élasticité calculés avec le déplacement de la traverse
et les extensometres (LVDT comme virtuels) avec des valeurs plus importantes pour les modules avec
les extensometres, 13,1 MPa pour ADEV-F1 et 29,1 MPa pour REF-F1 contre 6,9 MPa pour ADEV-F1 et
12,5 MPa pour REF-F1 avec le déplacement traverse. En effet, comme expliqué précédemment, cette

mesure permet d’obtenir un module localisé et donc plus représentatif de la réalité car elle s’affranchit

des effets liés a I’hétérogénéité de I'éprouvette due au tassement par couches. Une comparaison plus
approfondie des modules d’élasticité mesurés par le déplacement traverse et par les extensomeétres

virtuels du logiciel Aramis est réalisée dans la partie suivante.

ADEV-F1 REF-F1

70

§ 60

— 50

P

S 40

EG 30 =

% 20

@ 10 1 I

S =

3 0

> Cylindre Cylindre Cube Traverse Cube
Traverse Extensometre extensometres

LVDT virtuels Aramis

Figure 161 Comparaison de méthodes de mesures du module d'élasticité des échantillons ADEV-F1 et REF-

I.3. Compression des cubes : comparaison des modules Traverse et Aramis

Comme nous avons pu le voir précédemment, une différence assez marquée a été observée entre
les valeurs de modules données par le déplacement de la traverse et les valeurs calculées avec les
extensometres virtuels a I'aide du logiciel Aramis. Toutes les formulations réalisées sous forme de cube
ont été testées en compression et leurs modules ont été calculés suivant ces deux méthodes. La Figure
162 récapitule I'ensemble des valeurs de modules selon les deux méthodes de mesure pour les
formulations Batichanvre/Roseau.

Nous remarquons tout d’abord des valeurs de modules selon la méthode Aramis plus élevées
gu’avec le déplacement traverse. Les rapports de modules selon les deux méthodes atteignent des
valeurs jusqu’a 2,5 mais sont cependant plus proches de 2 (droite avec pointillés serrés) et 1,5 (droite
avec pointillés espacés).

Les modules Aramis sont plus élevés du fait de leur mesure plus localisée. En effet, les
extensometres virtuels sont placés au centre de I'éprouvette cubique, la mesure s’affranchit donc de

I’'hétérogénéité de I'’échantillon liée au tassement par couches des cubes. De plus, si les faces du cube
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en contact avec les plateaux ne sont pas parfaitement paralléles entre elles, le déplacement traverse
prendra en compte ce non-parallélisme tandis que les extensometres virtuels ne mesureront pas cet
effet.

Le remplissage par banchage se faisant en plusieurs couches, étudier le module selon les valeurs
Aramis nous semble plus représentatif de la réalité car plus localisé et s’affranchissant de la derniéere
couche moins tassée.

Lorsque I'on réalise des échantillons avec une masse volumique donnée, la masse de I’échantillon
a I'état frais est fixée pour un volume donné (ici un cube de 10 cm de c6té). Comme évoqué
précédemment, les cubes ont été remplis en quatre couches. Lorsque la deuxieme couche est tassée,
la premiere subit également une pression et ainsi de suite. Finalement, la derniére couche n’a subi
gu’une fois la pression de tassement tandis que la premiére (celle du dessous) I'a subie quatre fois
avec une force décroissante. Mesurer le module d’élasticité localement nous permet a priori d’avoir
une valeur plus proche de la réalité du terrain.

Dans la suite de ce chapitre, les valeurs selon les deux méthodes seront présentées mais ce sont les
mesures de module d’élasticité selon les extensometres virtuels que nous avons choisi pour valider ou

non les formulations selon les regles professionnelles de construction en chanvre.
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traverse (MPa)

Figure 162 Comparaison des méthodes de mesure du module d'élasticité sur les cubes

1.4. ADEV-F1.2.3 et REF-F1.2.3 : Influence de la quantité d’eau

Les formulations F1, précédemment étudiées avec comme granulats le roseau commun, ont
présenté une mauvaise prise et donc de plus faibles propriétés en compression comparées aux mémes

échantillons formulés avec de la chénevotte. Deux autres formulations ont été fabriquées en gardant
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un rapport granulats/liant de 0,6 et en faisant varier la quantité d’eau ajoutée au mélange. Le Tableau
34 rappelle ces formulations. Le Batichanvre étant principalement formulé avec de la chaux aérienne,
diminuer la quantité d’eau du mélange peut permettre a |'air d’étre incorporé en plus grande quantité

dans les porosités intra-particulaires et donc de permettre a la chaux de carbonater plus rapidement.

Echantillon Granulats/liant Eau/granulats

F1 3,00
F2 0,6 2,47
F3 2,23

Tableau 34 Rappel de formulations F1, F2 et F3

Ces trois formulations ont été réalisées avec la chénevotte de référence et le roseau de Bretagne
(ADEV). Le Tableau 35 présente les masses volumiques des échantillons apres 90 jours de prise. La
masse volumique 3 I’état frais a été fixée a 645 kg/m? pour F1, 581 kg/m3 pour F2 et 555 kg/m? pour
F3 afin d’obtenir une masse volumique a I’état durci (sans tenir compte de I'eau liée) de I'ordre de300
kg/m3. Cette valeur fixée nous permet de comparer la quantité d’eau absorbée par les granulats lors
du mélange mais également celle liée lors de la prise de la partie hydraulique du Batichanvre. On
remarque ainsi une masse volumique plus importante pour les formulations a base de roseau (356
kg/m3 pour F1, 355 kg/m?3 pour F2 et 351 kg/m3 pour F3) que pour celles réalisées avec la référence

(350 kg/m?3pour F1, 349 kg/m? pour F2 et 347 kg/m?3 pour F3).

ADEV-F1 | ADEV-F2 | ADEV-F3 REF-F1 REF-F2 REF-F3

Masse volumique (kg/m3) 355,5 354,9 350,8 350,4 349,1 347,0
Ecart type 4,0 6,7 4,9 3,5 1,9 1,7
Tableau 35 Masses volumiques des échantillons cubes apres 90 jours de prise

Les résultats sont présentés dans le Tableau 36 pour les modules d’élasticité mesurés selon les deux

méthodes précédemment décrites).

Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites australis Mathilde Honoré 2020



Module d’élasticité selon la Module d’élasticité selon les Rapport
traverse extensometres virtuels sur Aramis Aramis/Traverse
Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type
(MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
ADEV-F1 6,91 0,72 10,4% | 13,07 4,41 33,7% 1,89
ADEV-F2 6,04 0,37 6,2 % 10,39 2,29 22,1 % 1,72
ADEV-F3 5,67 0,20 3,5% 9,62 1,36 14,2 % 1,70
REF-F1 12,53 3,32 265% | 29,11 0,90 3,12% 2,32
REF-F2 16,80 1,23 73% | 53,16 10,54 19,8 % 3,16
REF-F3 14,84 2,30 15,5 % 36,35 3,89 10,7 % 2,45

Tableau 36 Modules d'élasticité des cubes ADEV-F1, ADEV-F2, ADEV-F3, REF-F1, REF-F2 et REF-F3

Les modules mesurés pour les formulations avec le roseau sont inférieurs a ceux des formulations
a base de chénevotte, quelle que soit la méthode de mesure. En effet, les modules d’élasticité des
formulations ADEV sont aux alentours de 6 MPa (traverse) et 11 MPa (Aramis) tandis que les références
sont aux alentours de 14 MPa (traverse) et 40 MPa (Aramis) soit un rapport 2 pour les mesures selon
le déplacement traverse et 4 pour les valeurs de modules localisés entre le roseau et la chénevotte.
Ces résultats sont trop faibles pour valider les formulations a base de phragmites pour I'application en
béton isolant selon les régles professionnelles de construction en chanvre.

Les mémes remarques ressortent sur les rapports de modules selon la méthode d’analyse avec des
valeurs néanmoins plus importantes pour la référence (supérieures a 2) que pour le roseau (inférieures
a2).

Les modules d’élasticité des formulations ADEV semblent suivre une tendance proportionnelle
selon la quantité d’eau dans la formulation tandis que les formulations REF présentent une valeur
maximale pour une certaine quantité d’eau. En effet, comme le montre la Figure 163, le module
d’élasticité mesuré selon le déplacement de la traverse atteint un maximum (16,8 MPa) pour la
formulation REF-F2 tandis que les valeurs des formulations a base de roseau ne cessent d’augmenter
et atteignent quasiment 7 MPa pour ADEV-F3. Nous observons les mémes allures de courbes lorsque
les mesures sont réalisées avec les extensometres virtuels (Figure 164) avec une valeur maximale de

module atteignant 53 MPa pour REF-F2 et une valeur maximale pour ADEV-F3 avec 13 MPa.
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Figure 163 Evolution du module d'élasticité mesuré d'aprés Figure 164 Evolution du module d'élasticité mesuré d'apreés les
le déplacement traverse selon la quantité d'eau dans la extensométres virtuels sur Aramis selon la quantité d'eau

formulation des bétons dans la formulation des bétons

Le Tableau 37 récapitule les limites d’élasticité des formulation F1 a F4 avec le roseau et la
chénevotte.

Les limites d’élasticité des formulations avec du phragmites sont assez faibles avec 0,06 MPa. En
effet, comme nous avons pu le voir sur les courbes de compression (Figure 154) le point d’inflexion se
situe juste aprés les cycles de charge/décharge. Les limites d’élasticité des formulations a base de

chénevotte sont 4 a 10 fois plus élevées avec une valeur atteignant 0,5 MPa pour REF-F3.

Limite d’élasticité (MPa)
ADEV-F1 0,06
ADEV-F2 0,06
ADEV-F3 0,05
REF-F1 0,2
REF-F2 0,4
REF-F3 0,5

Tableau 37 Limite d'élasticité des cubes ADEV-F1, ADEV-F2,
ADEV-F3, REF-F1, REF-F2 et REF-F3

I.5. BREN-F2-300.350.400 et ADEV-F1bis : Influence de la masse volumique

L'influence de la masse volumique sur les propriétés mécaniques en compression a été évaluée sur
des cubes avec les formulations BREN-F2 et ADEV-F1 ou les échantillons ont été plus ou moins tassés.

Trois masses volumiques ont été obtenues avec le roseau de Brenne et la formulation F2 et deux avec
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le roseau de Bretagne (ADEV) et la formulation F1. Ainsi, nous pouvons étudier les différences
obtenues pour des masses volumiques allant de 343 & 430 kg/m3 pour BREN-F2 et 355 & 417 kg/m?
pour ADEV-F1 (Tableau 38).

ADEV-F1 ADEV-F1bis BREN-F2-300 BREN-F2-350 BREN-F2-400

Masse volumique (kg/m3) 355,5 417,7 343,4 380,6 430,1
Ecart type 4,0 3,9 5,3 8,4 2,5
Tableau 38 Masses volumiques des échantillons cubes aprés 90 jours de prise

Les résultats des essais de compression sont présentés dans le Tableau 39 avec les valeurs de

modules selon le déplacement de la traverse et selon les extensomeétres virtuels du logiciel Aramis.

Module d’élasticité selon la traverse MOdUIPZ d’élas'ticité selon les . R.apport
extensometres virtuels sur Aramis Aramis/Traverse
Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type
(MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
ADEV-F1 6,91 0,72 10,4 % 13,07 4,41 33,7% 1,89
ADEV-F1bis 8,78 1,00 11,4 % 13,56 3,87 28,6 % 1,54
BREN-F2-300 6,19 0,52 8,3% 8,64 2,18 253% 1,40
BREN-F2-350 5,91 0,34 5,8 % 7,90 1,49 18,9 % 1,34
BREN-F2-400 7,19 0,27 3,7% 14,33 1,18 8,2 % 1,99

Tableau 39 Modules d'élasticité des cubes ADEV-F1, ADEV-F1bis, BREN-F2-300, BREN-F2-350 et BREN-F2-400

Nous observons globalement une augmentation du module d’élasticité lorsque la masse volumique
de I’échantillon augmente. Cette augmentation n’est pas significative pour les échantillons BREN-F2-
300 et BREN-F2-350 avec un module de 8,6 MPa et 7,9 MPa respectivement (mesures ARAMIS). L’effet
devient plus important lorsque la masse volumique atteint 430 kg/m?3 avec I’échantillon BREN-F2-400
dont le module d’élasticité atteint 14,3 MPa en module localisé.

De la méme maniére, la formulation ADEV-Flbis & 418 kg/m3 présente une valeur de module
supérieure a celle obtenue avec la formulation ADEV-F1 mais non significative. En effet, on atteint 13,6
MPa pour ADEV-F1bis contre 13,1 MPa pour ADEV-F1.

Les limites d’élasticité des formulations sont présentées dans le Tableau 40. L’augmentation de la
masse volumique permet d’augmenter la limite d’élasticité des échantillons et donc la résistance en
compression. En effet, la formulation BREN-F2-400 atteint 0,1 MPa tandis que BREN-F2-300 et BREN-
F2-350 ont une limite d’élasticité a 0,07 MPa. De méme pour les formulations avec le roseau de
Bretagne dont la limite est de 0,05 MPa pour ADEV-F1 et 0,08 MPa pour ADEV-F1bis.

Néanmoins, ces résultats ne sont pas suffisants pour une application en béton isolant de mur (< 0,2
MPa) mais le sont pour une application en isolation de toiture (> 0,05 MPa) selon les regles

professionnelles de construction en chanvre.
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Limite d’élasticité (MPa)
ADEV-F1 0,05
ADEV-F1bis 0,08
BREN-F2-300 0,07
BREN-F2-350 0,07
BREN-F2-400 0,1

Tableau 40 Limite d'élasticité des cubes ADEV-F1, ADEV-F1bis, BREN-F2300, BREN-F2-350 et BREN-F2-400

1.6. Influence de la taille de granulats

L'influence de la taille et du type de particules a été évaluée avec les formulations BREN-F2-
350/BREN50-F2-350, WAL19-S6-F2/WAL19-5S12-F2 et VEL-S6-F2/ VEL-S12-F2. Les valeurs des masses
volumiques des échantillons aprés 90 jours de prise sont présentées dans le Tableau 41. On remarque
gue les formulations utilisant la plus grande taille de granulats sont plus denses que celles utilisant les
petites tailles pour les roseaux de Brenne, avec 380 kg/m3 pour BREN et 398 kg/m? pour BREN50, et
Waldhouse, avec 403 kg/m?3 pour le 6 mm et 425 kg/m? pour le 12 mm. L’inverse est observé pour les
formulations a base de roseau de Velving ou VEL-S6-F2 est plus dense avec 383,9 kg/m?3 contre 373,7
kg/m3 pour la formulation utilisant le 12 mm. Cette différence peut étre liée au taux de porosités des

granulats.

BREN-F2-350 | BREN50-F2-350 | WAL19-S6-F2 | WAL19-S12-F2 | VEL-S6-F2 | VEL-S12-F2

Masse volumique

(kg/m?)

Ecart type 8,4 2,2 3,5 13,4 7,9 1,7
Tableau 41 Masses volumiques des échantillons cubes apres 90 jours de prise

380,6 398,3 403,4 425,3 383,9 373,7

Ces formulations réalisées sous forme de cubes, ont également été testées en compression. Les
résultats des modules d’élasticité selon les deux méthodes et les limites d’élasticité sont présentés
dans le Tableau 42.

Un rapport de modules de 2,4 est obtenu pour la formulation WAL19-S12-F2 avec 8 MPA en module
traverse et 19 MPa en module Aramis.

Si I’'on compare deux a deux les échantillons suivant la taille des granulats, les formulations a base
de roseaux de Brenne (BREN) et Waldhouse (WAL19) présentent un plus grand module d’élasticité
pour la plus grande taille avec 11,3 MPa pour BREN50 et 19,3 MPa pour WAL19-S12. L'inverse est
observé pour le roseau de Velving ou la formulation avec la plus petite taille (VEL-S6) obtient un plus
grand module (15,9 MPa). Il faut également remarquer que les écarts types sont importants, par
exemple pour les résultats de la formulation WAL19-512-F2 dont le module d’élasticité est donné a

plus ou moins 5,8 MPa.
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Si I'on se réfere aux régles professionnelles pour I'application en isolant de mur, les formulations
WAL19-S6-F2, WAL19-S12-F2 et VEL-S6-F2 sont validées avec un module supérieur a 15 MPa. Les reste
des formulations peut étre utilisé pour une application en isolation de toiture car leur module

d’élasticité est compris entre 3 et 15 MPa.

Al e s Module d’élasticité selon les Rapport Limite
Module d’élasticité selon la N . . ) e e
extensometres virtuels sur Aramis/Traverse | d’élasticité
traverse .
Aramis
Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type MPa
(MPa) (MPa) Ccv (MPa) (MPa) Ccv
BREN-F2-350 5,91 0,34 5,8% 7,90 1,49 18,9 % 1,34 0,07
BREN50-F2-350 6,11 1,05 17,2 % 11,26 1,92 17,0% 1,84 Pa's. de p'OInt
d’inflexion
WAL19-S6-F2 11,57 1,28 11,0% 16,99 2,5 14,7 % 1,47 0,22
b -
WAL19-S12-F2 | 8,04 088 |11,0% 19,34 5,75 29,7 % 2,41 as de point
d’inflexion
VEL-S6-F2 7,74 0,90 11,6 % 15,93 2,77 17,4 % 2,06 0,12
VEL-S12-F2 5,02 023 | 46% 7,80 0,71 9,1% 1,55 Pas de point
d’inflexion

Tableau 42 Comparaison des modules et limites d’élasticité des échantillons cubes selon la taille des granulats

En ce qui concerne la limite d’élasticité, deux cas de figure se présentent. Nous n’observons pas de
point d’inflexion pour les courbes de compression des formulations avec les plus grands granulats
contrairement a celles fabriquées avec les petits granulats pour une méme origine de roseau.
L’'exemple pour les formulations a base de roseau de Velving est donné en Figure 165.

D’apres les régles professionnelles, seule la formulation WAL19-S6-F2 est valide pour I'application
en isolant de mur (> 0,2 MPa) avec une résistance a la compression de 0,22 MPa. BREN-F2-350 et VEL-
S6-F2 peuvent étre utilisées en isolant de toit car leur résistance a la compression est comprise entre

0,05 et 0,2 MPa.

VEL-S6-F2 VEL-S12-F2
0,4 0,4
S 03 T 03
2 S
L 0.2 3 02
C c
5 5
£ 01 = 0,1
S S ,dﬂ
0 0
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0 0,1 0,2 0,3 0,4
Déformation (-) Déformation (-)

Figure 165 Comparaison des courbes de compression des formulations fabriquées avec le roseau de Velving 6 et 12 mm
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Si 'on regarde les deux criteres, module d’élasticité et résistance a la compression, seule la

formulation WAL19-S6-F2 est validée pour I'application en béton isolant de mur.

I.7. Influence de I'origine du roseau

Si 'on souhaite comparer uniqguement le type de roseau indépendamment de la taille des granulats,
nous pouvons former plusieurs familles d’échantillons a I'aide de la répartition granulométrique
effectuée dans le Chapitre 2. Ainsi, nous pouvons comparer WAL19-S6-F2 et WAL20-S6-F2 avec comme
point de comparaison I'année de récolte. Nous pouvons également étudier les différences pour
WAL19-S12-F2, BREN-F2-350 et ADEV-F2-350 afin d’évaluer I'influence du lieu de récolte (Waldhouse,
Brenne et Bretagne) mais également VEL-S12-F2, VEL-V12-F2 pour I'effet du rouissage du roseau vert
sur les propriétés mécaniques. Une troisieme catégorie comprend les échantillons BREN50-F2-350 et
CAM-F2-350 que nous pourrons comparer selon le lieu de récolte également (Brenne et Camargue)
avec un parameétre supplémentaire qui est que le roseau de Camargue a poussé en eau salée.

l.7.a. Influence de I'année de récolte

L'influence de I'année de récolte est étudiée avec les formulations a base de roseau du parc de
Waldhouse récolté en 2019 et en 2020. Les résultats sont présentés dans le Tableau 43.

Les masses volumiques sont comparables pour les deux formulations avec 403 kg/m? pour le roseau
de 2019 et 410 kg/m?3 pour celui de 2020. De la méme maniére, les modules sont comparables, avec le
déplacement de la traverse comme avec les mesures Aramis. Les valeurs de modules atteignent 17
MPa pour la formulation WAL19-S6-F2 et 19 MPa pour WAL20-S6-F2 ce qui valide les échantillons selon
les regles professionnelles. Cependant, nous n’observons pas d’inflexion sur les courbes de

compression, signe la aussi d’'une mauvaise prise du liant.

) Al s e s Module d’élasticité selon les
. Module d’élasticité selon la . .
Masse volumique extensometres virtuels sur
traverse .
Aramis
Moyenne | Ecart type | Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type
(kg/m3) (kg/m?3) (MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
WAL19-S6-F2 403,4 3,6 11,57 1,28 11,0 % 16,99 2,5 14,7 %
WAL20-S6-F2 410,4 8,8 8,67 0,64 7,4 % 18,9 3,00 15,9 %

Tableau 43 Masses volumiques, modules d’élasticité et limite d’élasticité des formulations

fabriquées avec le roseau de Waldhouse
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1.7.b. Influence du lieu de récolte

L'influence du lieu de récolte est étudiée avec les formulations utilisant les roseaux de Brenne,
Bretagne, et Waldhouse. Les résultats sont présentés dans le Tableau 44.

Les masses volumiques sont comparables pour BREN et ADEV avec respectivement 381 et 379
kg/m3. La masse volumique de la formulation WAL19 est plus importante avec 425 kg/m3. Cette
différence peut étre due a une absorption plus importante d’eau du roseau de Waldhouse ou bien un
plus grand nombre de liaisons créées avec la partie hydraulique du liant.

Les valeurs de modules sont également plus importantes pour la formulation WAL19 avec 19 MPa
(Aramis) tandis que les formulations BREN et ADEV obtiennent des modules de 8 et 10 MPa
respectivement. Cependant nous n’observons pas de point d’inflexion a la fin des cycles de
charge/décharge pour la formulation WAL19 témoin d’'une mauvaise prise méme si celle-ci ne se voit
pas dans les valeurs du module d’élasticité qui est uniguement caractéristique de la partie pseudo-
élastique du matériau.

D’apres les régles professionnelles de construction en chanvre, la formulation WAL19-S12-F2 est
validée pour I'application en isolant de mur d’apres son module d’élasticité mais sa résistance en
compression est trop faible (pas de point d’inflexion) pour étre utilisée. Les deux autres formulations
peuvent étre utilisées en isolation de toiture car leur module est compris entre 3 et 15 MPa et leur
résistance est comprise entre 0,05 et 0,2 MPa.

Ces échantillons se différencient par |'utilisation de roseaux de différents lieux de récolte en France,
cependant la masse volumique des cubes est également un parametre dans la comparaison des
résultats en compression. En effet, les échantillons WAL19-S12-F2 obtiennent un plus grand module

d’élasticité, signe d’un béton plus rigide, mais en ayant une masse volumique plus importante.

e e Module d’élasticité selon les Limite
. Module d’élasticité selon la . . Al s e
Masse volumique extensometres virtuels sur d’élasticité
traverse .
Aramis
Moyenne | Ecart type | Moyenne | Ecart type oV Moyenne | Ecart type oV MPa
(kg/m®) | (kg/m?) (MPa) (MPa) (MPa) (MPa)
BREN-F2-350 380,6 8,4 5,91 0,34 5,8% 7,90 1,49 18,9 % 0,07
2 1
WAL19-s12-F2 | 423 34 8,04 088 |11,0%| 19,34 575  |297% | , "2
d’inflexion
ADEV-F2-350 378,7 1,7 6,77 0,29 4,3% 10,25 1,81 17,6 % 0,07

Tableau 44 Masses volumiques, modules d’élasticité et limite d’élasticité des formulations fabriquées avec

les roseaux de Brenne, Waldhouse et Bretagne
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l.7.c. Influence du rouissage

L'influence du rouissage du roseau a été évaluée avec le roseau de Velving. L’échantillon VEL-V a
été fauché en septembre et récolté seulement en février alors que le roseau VEL-S a été coupé et
récolté en février, il s’agit donc d’un roseau séché sur pied. Le roseau VEL-V a subi un rouissage, il s’agit
d’une technique utilisée sur les plantes textiles comme le lin ou le chanvre afin de séparer les fibres
(écorce filamenteuse) de la tige. Nous avons remarqué dans le Chapitre 2 que le roseau vert contenait
moins de solubles par rapport au roseau d’hiver en raison de son rouissage.

Les masses volumiques des formulations ainsi que les modules d’élasticité selon le déplacement
traverse et Aramis sont donnés dans le Tableau 45. Pour un méme dosage en granulats, la formulation
VEL-V12 atteint une plus grande masse volumique avec 393 kg/m?3 tandis que la formulation VEL-S12
atteint une masse volumique de 373,7 kg/m?3.

Les valeurs de modules d’élasticité sont corrélées aux masses volumiques avec un module plus
important pour VEL-V12-F2 (12,2 MPa) que pour VEL-S12-F2 (7,8 MPa).

La courbe de compression de la formulation VEL-V12-F2 présente une inflexion donnant une limite
d’élasticité a 0,09 MPa ce qui ne suffit pas pour I'application en parois verticales, mais est valide en

isolation de toiture.

Al e s Module d’élasticité selon les Limite
. Module d’élasticité selon la N . SN e e
Masse volumique extensometres virtuels sur d’élasticité
traverse i
Aramis
Moyenne | Ecart type | Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type MPa
(kg/m3) | (kg/m3) (MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
73,7 1,7 P
VEL-S12-F2 373, ’ 5,02 0,23 4,6 % 7,80 0,71 9,1% ) as‘
d’inflexion
VEL-V12-F2 393,1 4,6 7,56 0,43 57% 12,19 1,97 16,2 % 0,09

Tableau 45 Masses volumiques, modules d’élasticité et limite d’élasticité des formulations fabriquées

avec du roseau sec et du roseau vert roui de Velving

Il est intéressant de noter ici que le roseau vert, roui, présente une prise du liant, contrairement au
roseau sec. Ceci est lié a la consommation des solubles lors du rouissage (cf. Chapitre 2). D’un point de
vu développement de filiere, ce résultat est intéressant car les parcs naturels procedent en général
plutét a la récolte de roseaux verts afin de limiter leur prolifération et la disparition a terme des zones

humides.

1.7.d. Influence de la salinité du roseau

Nous avons pu étudier I'influence d’un roseau s’étant développé dans des eaux salines dans une
formulation de béton isolant. Pour cela, nous comparons les résultats obtenus en compression pour la

formulation a base de roseau de Brenne (BREN50) et une autre incorporant celui de Camargue (CAM).
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Ces deux roseaux ont une taille de granulats similaires permettant de négliger I'influence de la
granulométrie dans les propriétés mécaniques. Les résultats sont présentés dans le Tableau 46. Les
masses volumiques des échantillons sont comparables ; cependant le module d’élasticité est plus
important pour la formulation avec le roseau camarguais (17,3MPa) que pour celle avec le roseau de
Brenne (11,3 MPa). Méme en prenant en compte I'écart type, les valeurs ont une différence
significative. Les meilleures propriétés du roseau de Camargue peuvent étre expliquées par sa salinité
mais cela ne reste qu’une hypothése. Une étude plus approfondie devra étre réalisée pour le

confirmer.

) A lens g Module d’élasticité selon les
. Module d’élasticité selon la R .
Masse volumique extensometres virtuels sur
traverse .
Aramis
Moyenne | Ecart type | Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type
(kg/m?3) (kg/m?3) (MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
BREN50-F2-350 398,3 2,2 6,11 1,05 17,2 % 11,26 1,92 17,0%
CAM-F2-350 406,3 1,4 6,79 1,08 15,9 % 17,34 1,12 6,4 %

Tableau 46 Masses volumiques, modules d’élasticité et limite d’élasticité des formulations

fabriquées avec du roseau de Brenne et de Camargue

l.7.e. Lien entre la masse volumique et le module d’élasticité

Pour I’ensemble des formulations réalisées avec le liant Batichanvre et les différents roseaux, nous
pouvons étudier I'impact de la masse volumique sur le module d’élasticité du béton. La Figure 166
présente I'évolution du module d’élasticité Aramis en fonction de la masse volumique. Nous
remarquons que le module d’élasticité augmente lorsque la masse volumique augmente. En effet, un
échantillon a 340 kg/m?3 posséde un module de I'ordre de 7 MPa tandis qu’un autre d’une masse

volumique de 425 kg/m?3 présente un module de 19 MPa.
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Figure 166 Lien entre la masse volumique des échantillons et leur module d'élasticité selon les mesures Aramis
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Ce type de résultat est assez habituel, quel que soit le matériau étudié, et a été démontré sur les
mélanges chaux/chanvre dans la thése de Pierre Tronet [138], et sur les bottes de paille de blé dans

[150]

1.7.f. Explications de la mauvaise prise des bétons chaux/roseau

Nous avons différentes hypotheses pour expliquer dans certains cas la mauvaise prise des bétons
utilisant comme liant le Batichanvre. En effet, V. Nozahic [76] évoque la zone de transition interfaciale
(ZT1) dans ses travaux de these. Cette zone correspond a la surface externe des granulats
lignocellulosiques constituant des points de faiblesse dans la compatibilité entre le liant minéral et le
granulat végétal. Cette zone engendre une microstructure différente sur des épaisseurs allant de 50 a
100 um avec des porosités plus importantes.

Le défaut de prise du liant hydraulique peut venir d’interactions chimiques entre les solubles
présents dans les granulats et le liant. Ce défaut peut étre di a I'extraction des molécules libres du
roseau impactant I’hydratation de la partie hydraulique du Batichanvre en I'occurrence [151].

Le défaut de prise peut également étre expliqué par I'augmentation de la surface spécifique des
granulats. En effet, nous avons observé précédemment que la taille des particules végétales avait une
influence sur les propriétés mécaniques. Lorsque la taille des particules est faible, pour une méme
masse ajoutée il y aura une plus grande surface de contact avec le liant augmentant la probabilité de
formation de la zone de transition interfaciale.

Il est donc intéressant de travailler avec un liant beaucoup plus neutre chimiquement que la chaux :

le matériau terre

1.8. Liant terre : ADEV-T et REF-T

La terre utilisée ici est la terre de référence utilisée dans le cadre de la thése de Théo Vinceslas a
I'IRDL [52]. Une unique formulation a été réalisée avec comme variation le granulat (roseau ou
chénevotte). Des cylindres ainsi que des cubes ont été réalisés pour comparer les modules selon la
forme de I'éprouvette et la méthode de mesure. Les masses volumiques des échantillons cubes a I'état
sec sont données dans le Tableau 47. Les valeurs sont comparables quel que soit le granulat utilisé. En
effet, méme si la chenevotte absorbe plus d’eau que le roseau, la masse volumique de I’échantillon a
I’état sec est identique car I'eau n’intervient pas dans le processus de prise de la terre. La cohésion se

fait par séchage uniquement (évaporation de I'eau).
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ADEV-T REF-T
Masse volumique (kg/m3) 300,9 302,5
Ecart type 1,5 1,2

Tableau 47 Masses volumiques des échantillons terre

Les résultats mécaniques en compression sont récapitulés dans le Tableau 48. Les courbes ne

présentaient pas de point d’inflexion ce qui ne permet pas d’identifier une résistance en compression.

ADEV-T REF-T
Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type
(MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
Module d’élasticité sel
odule d’élasticité selon 5,90 0,16 2,7% 9,92 004 |0,4%
. la traverse
Cylindres Module d’élasticité selon
, . 6,60 0,44 6,9 % 10,99 0,35 3,2%
I’'extensomeétre
Module d’élasticité selon 813 0,88 10,8 % 11,92 0,65 55 9%
la traverse
Cubes Module d’élasticité selon
les extensometres virtuels 10,63 1,35 12,7 % 14,24 0,10 0,7%
sur Aramis

Tableau 48 Modules d'élasticité des cylindres et cubes a base de terre

Afin de mieux visualiser les différences liées a la méthode de mesure du module d’élasticité, le
diagramme en Figure 167 présente les valeurs de modules des deux formulations terre pour les
cylindres et la Figure 168 pour les cubes.

Nous notons que les modules d’élasticité des cylindres sont assez proches quelle que soit la
méthode avec tout de méme un module mesuré avec I'extensométre légerement plus élevé. Le
module d’élasticité des cylindres ADEV-T se situe a 6 MPa tandis que celui des cylindres REF-T est de
10 MPa.

Une différence plus importante selon la méthode de mesure est observée pour les cubes. En effet,
la formulation ADEV-T atteint 8 MPa avec la mesure traverse et 10 MPa avec la mesure Aramis tandis
gue la formulation REF-T atteint 12 MPa en module travers et 14 MPa en module Aramis. Ces valeurs
sont assez significatives et révelent |a aussi le caractere localisé de la mesure avec les extensomeétres
virtuels Aramis.

Pour une comparaison des modules selon le granulat, nous pouvons regarder les résultats selon la
méthode Aramis. La formulation avec le roseau obtient un module d’élasticité del0 MPa contre 14
MPa pour la formulation avec la chenevotte. Ces valeurs ne sont pas suffisantes pour 'application en

isolant de mur mais cependant nous devons noter que la masse volumique des échantillons est
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d’environ 300 kg/m3. Comme nous avons vu précédemment que la masse volumique est en lien direct
avec le module, des formulations a 350 kg/m? pourraient atteindre les recommandations des régles

professionnelles. De plus, utiliser un liant terre permet de s’affranchir des défauts de prise de la chaux.

Cylindre Traverse Cylindre Extensomeétre LVDT Cube Traverse Cube Extensometres Aramis
16 16
§ 14 § 14 =
=12 =12 I
e I N
S 10 = S 10
® i
o 8 o 8 I
N} “\Q
= 6 = s = 6
[} v
= 4 s 4
32 22
= =
0 0
ADEV-T REF-T ADEV-T REF-T
Figure 167 Comparaison de méthodes de mesures du Figure 168 Comparaison de méthodes de mesures du module
module d'élasticité des cylindres ADEV-T et REF-T d'élasticité des cubes ADEV-T et REF-T

1.9. Liant PCC 24bis : comparaison ADEV-F1 et ADEV-P1

Un troisieme liant a été étudié sur une formulation utilisant le roseau de Bretagne (ADEV) pour une
comparaison avec la formulation ADEV-F1. Les masses volumiques et résultats des tests de
compression sur les cubes sont donnés dans le Tableau 49.

Nous remarquons tout d’abord une masse volumique plus faible pour la formulation ADEV-P1 avec
322 kg/m? tandis que la formulation ADEV-F1 atteint 356 kg/m?3. Le liant PCC 24 bis est composé a 40
% en platre, 40 % en chaux aérienne, 10 % de terre et 10 % de brique pilée et donc aucun liant
hydraulique. Cette différence de composition par rapport au Batichanvre composé a 70 % de chaux
aérienne et 30 % de liant hydraulique explique la différence de masse volumique des deux
formulations. En effet, le liant hydraulique prend avec I'eau de la formulation, celle-ci prend donc en
masse contrairement au PCC 24bis ou l'eau s’évapore permettant la cohésion de liant avec les
granulats en attendant la carbonatation de la chaux aérienne.

Les valeurs de modules sont comparables avec la méthode de mesure selon le déplacement
traverse mais est différent avec les mesures Aramis. En effet, la formulation ADEV-F1 atteint 13 MPa
tandis que ADEV-P1 n’atteint que 9 MPa ce qui est insuffisant pour I'application en isolant de mur selon
les regles professionnelles. De plus, les courbes de compression des cubes ADEV-P1 ne présentent pas

de point d’inflexion ce qui témoigne d’une mauvaise cohésion entre les granulats et le liant.
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. Sl e Module d’élasticité selon les
Masse volumique | Module d’élasticité selon la traverse R . .
extensometres virtuels sur Aramis
Moyenne | Ecart
(kg/m?3) type Moyenne | Ecart type Moyenne | Ecart type
(kg/m3) (MPa) (MPa) cv (MPa) (MPa) cv
ADEV-F1 355,5 4,0 6,91 0,72 10,4 % 13,07 4,41 33,7%
ADEV-P1 322,0 2,2 6,50 0,10 1,5% 9,45 0,74 7,9 %

Tableau 49 Comparaison des modules d’élasticité des formulations ADEV-F1 et ADEV-P1

Il. PROPRIETES THERMIQUES

La conductivité thermique des différentes formulations a été mesurée sur trois demi-cubes pour
chaque formulation et apres stockage a 23°C et 50 % d’humidité relative puis séchage a 70°C pour

certaines formulations.

II.L1. ADEV1 et ADEV2 : comparaison de la conductivité selon le sens de découpe

Les formulations de la premiere campagne ont également été fabriquées sous forme de cubes avec
la méme gachée que les cylindres de compression pour réaliser les mesures de conductivité thermique
aprées une découpe soit longitudinale soit transversale et un stockage des éprouvettes différent (23°C
et 50 % d’humidité relative ou séchage en étuve a 70°C). Les résultats sont présentés en Figure 169.

La premiére observation est que le sens du flux lors de la mesure a un impact sur les valeurs de
conductivité thermique. En effet, la conductivité thermique mesurée apres une découpe longitudinale
(//) est plus faible comparée a la découpe transversale. Ceci s’explique par le fait que lorsque la
découpe est transversale au remplissage, le flux, lui, est paralléle aux couches de granulats. Les lits de
granulats jouent donc un réle de pont thermique.

La seconde remarque concerne le stockage des échantillons. A température ambiante, la
conductivité thermique est plus élevée qu’apres un séchage a 70°C. En effet, 'humidité des
échantillons permet une meilleure conduction du flux de chaleur et induit donc de moins bonnes
propriétés isolantes. Cette influence des conditions de stockage a été démontrée dans les travaux de

Colinart et al. [152].
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Figure 169 Conductivité thermique des formulations ADEV1 et ADEV2 selon le stockage et le sens de découpe des éprouvettes

I.2.  Conductivité a 23°C selon le type de liant et le granulat

L’'ensemble des résultats des mesures thermique a 23°C des formulations utilisant comme granulats
la chénevotte (référence) ou les roseaux phragmites ainsi que les différents liants (Batichanvre, PCC
24bis et Terre) est donné en Figure 170.

Nous remarquons tout d’abord une zone regroupant les formulations Batichanvre/chénevotte a
350 kg.m?3 et 0,14 W.mt.K2. Les valeurs pour les formulations Batichanvre/phragmites sont plus
éparses avec des valeurs qui s’étendent de 0,14 & 0,08 W.m.K? pour des masses volumiques allant
de 340 a 430 kg/m?3.

Des valeurs similaires de conductivité, de 0,10 a 0,12 W.m.K?, sont observées dans les travaux de
G. Delannoy [153] sur des mélanges chaux/chanvre pour des masses volumiques allant de 340 a 380
kg.m3. De méme dans les travaux de V. Cérézo [139], la conductivité thermique des bétons de chanvre
varie de 0,06 a 0,18 W.m™.K?! pour des masses volumiques variant de 200 a 800 kg.m?. De plus les
valeurs de conductivité sont liées de facon linéaire a la masse volumique : plus celle-ci est élevée et

plus la conductivité thermique est grande.
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Figure 170 Conductivité thermique a 23°C des formulations selon la masse volumique

II.3. Conductivité apres un séchage a 70°C en fonction de la masse volumique

Certains échantillons de différentes masses volumiques analysés en conductivité thermique apres
un stockage a 23°C ont été séchés en étuve a 70°C pendant 5 jours avant d’étre de nouveau analysés.

La Figure 171 présente une comparaison des valeurs de conductivité thermique pour ces mémes

échantillons selon les conditions de stockage.
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Figure 171 Conductivité thermique a 70°C des formulations selon la masse volumique
Nous remarquons tout d’abord une allure plus linéaire des points de la conductivité aprés un

séchage a 70°C en fonction de la masse volumique avec des valeurs allant de 0,05 4 0,10 W.m*.K pour

des masses volumique de 280 a 700 kg.m3. Nous retrouvons la méme allure de courbe que dans les
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travaux de V. Cérézo avec une augmentation de la conductivité thermique lorsque la masse volumique
augmente [139].

De plus, une nette diminution de la conductivité est observée pour un méme échantillon. Par
exemple I'échantillon de 631 kg.m> et 0,2 W.m™.K'* 4 23°C présente une conductivité de 0,1 W.m1.K
Lorsqu'il est séché a 70°C soit une conductivité divisée par deux. Il s’agit de la formulation ADEV?2.

Le séchage en étuve fait évaporer I'’eau non liée et diminue donc la conduction des échantillons ce
qui a pour action de diminuer la conductivité thermique.

Les échantillons dont la masse volumique se situe a 400 kg.m™ & 23°C présentent des conductivités
différentes, 0,13, 0,1 et 0,09 W.m*.K? ce qui signifie que la masse volumique n’est pas le seul critére
dans la validation d’un bon isolant mais il s’agit également de regarder la quantité d’eau restante dans

la formulation aprés prise de la chaux ou apres séchage (a 23°C) d’'une formulation terre.
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CONCLUSION

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés a I'éligibilité du roseau Phragmites australis pour
une application pour le batiment. Le roseau pouvant étre utilisé sous diverse formes, la theése s’est
focalisée sur I'emploi des granulats, ou broyats, sous forme de béton isolant. Cette étude a pour but
d’évaluer la possibilité de substitution de la chénevotte largement étudiée et utilisée par le roseau
phragmites. La chénevotte constitue donc la référence pour la totalité de ce volet.

Une premiere partie est consacrée a une revue de littérature nous permettant de mieux situer le
travail de cette thése parmi les études scientifiques actuelles. En effet, bien que le phragmites soit déja
utilisé par certaines entreprises, il existe tres peu de travaux scientifiques portant sur la valorisation
de celui-ci dans le domaine de I’écoconstruction.

Deux axes principaux se dégagent de ce chapitre. Le premier concerne la méthode d’évaluation des
propriétés en compression des échantillons de béton. En effet, les valeurs peuvent étre différentes
selon I'appareillage et la méthode de mesure et nous avons pu constater que la mesure localisée du
module d’élasticité permet d’obtenir des valeurs plus proches de la réalité car s’affranchissant des biais
liés a la mise en ceuvre, a I'hétérogénéité des matériaux et a la forme des échantillons, cylindrique ou
cubique. Le comportement trés hétérogene sur la hauteur d’un échantillon, et les biais de mesure
induits par les défauts de parallélisme et de planéité a I'interface des plateaux de compression incitent
a préconiser l'utilisation de mesures locales et au centre de I’échantillon, a savoir I'usage d’un
extensometre ou d’analyse d’images.

Le deuxieme axe a été articulé suivant les liants utilisés, trois en tout. Le premier, le Batichanvre,
nous a permis d’évaluer les différences observées selon I'échantillon de roseau. Nous avons tout
d’abord étudié les formulations possibles en faisant varier la quantité d’eau pour un rapport
granulats/liant égal a 0,6. Nous avons également évalué I'influence de la masse volumique sur les
propriétés mécaniques avant de faire varier le granulat incorporé suivant la granulométrie, le lieu de
récolte ainsi que la période (roseau vert ou roseau sec).

Cette partie nous permet d’établir que des formulations trés chargées en liant présentent des
propriétés mécaniques satisfaisantes pour I'application en isolant de toiture ou mur mais que
thermiquement ces formulations ne sont pas assez isolantes. Lorsque nous diminuons la quantité de
liant en faisant varier la quantité d’eau, les formulations avec le moins d’eau deviennent friables et
donc beaucoup moins résistantes mécaniquement, ceci étant di a une mauvaise prise de la chaux.

La taille des granulats a une influence sur les propriétés mécaniques des bétons de roseau. En effet,
la plus grande taille de granulat permet d’avoir des propriétés plus élevées avec une meilleure
cohésion des particules lignocellulosiques a la chaux. Cette observation peut étre due a la zone de

transition interfaciale plus petite pour les grands granulats induisant moins d’interactions
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solubles/liant et donc une meilleure prise. A I'inverse, lorsque la surface d’interaction augmente du
fait d’'une plus grande surface spécifique (cas des petits granulats) cela provoque une mauvaise prise.

L'origine géographique des granulats n’a pas d’influence notable sur les propriétés mécaniques en
compression des bétons de roseau, de méme pour le caractére salé du roseau de Camargue qui
n’influence pas la prise de la chaux.

Nous avons pu constater que le module d’élasticité de I’échantillon est directement lié a sa masse
volumique. En effet, plus celle-ci est élevée et plus le module d’élasticité sera élevé.

Le changement de liant avec une utilisation de la terre en remplacement du Batichanvre permet de
s’affranchir d’'une mauvaise prise de la chaux. En effet, la cohésion de la terre sur les granulats se fait
par évaporation de I'eau. Nous avons réalisé une unique formulation avec le roseau en effectuant
strictement la méme avec de la chénevotte. La masse volumique des échantillons étant de 300 kg.m3,
les propriétés mécaniques ne rentrent pas dans les recommandations des regles professionnelles.
Cependant, nous avons pu constater que la masse volumique est en lien avec les propriétés
mécaniques. Les formulations terre pourraient étre améliorées mécaniquement en augmentant la
masse volumique tout en restant dans les valeurs permettant des propriétés thermiques acceptables.

La formulation réalisée avec le liant a base de platre et chaux aérienne (PCC 24bis) ne nous permet
pas de la valider car celle-ci n’a pas obtenu des propriétés mécaniques suffisantes.

Toutes les formulations ont été évaluées thermiquement. La conductivité thermique est elle aussi
fortement corrélée a la masse volumique. En effet, plus celle-ci est élevée et moins I’échantillon sera
isolant, c’est-a-dire avec une conductivité thermique élevée. L'ensemble des échantillons dont la
masse volumique est comprise entre 300 et 450 kg/m™ obtient des valeurs de conductivité thermique
acceptables pour une utilisation en isolation de mur ou de toiture.

Pour aller plus loin dans cette étude, deux pistes nous paraissent intéressantes a explorer :

- Concernant les méthodes de mesure : une méthodologie claire doit étre mise en ceuvre dans
le monde scientifique pour caractériser ce type de matériaux de construction. D’un point de
vue mécanique, nous préconisons d’utiliser la limite d’élasticité pour comparer les résistances
les bétons de granulats bio-sourcés. Cette limite représente en effet le passage d’un mode
pseudo-élastique a un mode plastique de la compression du matériau. Elle est donc
représentative d’une limite a ne pas dépasser en service. Concernant la mesure de la rigidité,
nos résultats montrent qu’il faut privilégier les mesures locales (extensometres, analyse
d'image), et que les résultats different en fonction de la forme et de I'élancement de
I’échantillon. D’un point de vue thermique, comme Colinart et al. 'ont démontré [152], il parait
absolument nécessaire, a minima, de décrire les conditions de stockage et de préparation des

échantillons pour pouvoir comparer leurs performances.
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Concernant [l'utilisation du roseau Phragmites dans des mélanges chaux/roseau et
terre/roseau, I’étude a montré des limites claires de I'utilisation du roseau en tant que granulat
dans une matrice minérale, du fait du grand nombre d’extractibles qu’il contient. Néanmoins,
les résultats prometteurs du roseau vert roui montrent que par le rouissage, ou simplement un
lessivage des granulats, la fabrication de bétons de roseau avec des proportions massiques de
bio-sourcés plus élevées serait envisageable. L'utilisation du matériau terre semble étre elle
aussi une voie prometteuse, et méritera une campagne d’essai plus conséquente dans des

travaux futurs.
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Les fibres végétales poursuivent leur développement dans les composites, a matrices polymeére
comme minérale, avec un certain nombre de travaux réalisés ces dernieres années sur des bio-
composites a base de bois, chanvre et miscanthus. Afin de diversifier les gisements de matériaux, de
viser une meilleure gestion globale de I'environnement et éventuellement apporter de nouvelles
propriétés d’usage aux composites , nous avons étudié le potentiel du roseau Phragmites australis en
tant que charge en plasturgie et en tant que granulat en éco-construction . Ce travail contribue donc
au développement de la connaissance de cette plante invasive trés peu étudiée dans la littérature et

pourtant utilisée depuis de nombreux siecles en tant que matériau de couverture des toits.

Bilan des travaux

Dans le premier chapitre, nous avons présenté le roseau commun appelé Phragmites australis.
Cette plante aux multiples propriétés posséde une caractére invasif trés développé et on la trouve
dans toutes les zones humides sur Terre. Cette invasion menace I'écosysteme des marais en réduisant
la richesse des especes végétales et animales qui y vivent. De nombreuses especes végétales sont
étouffées par ce roseau. La densification d’une roseliére non entretenue rend difficile voire impossible
I'accés a des zones pourtant indispensables aux especes menacées. Un fauchage et une récolte
responsables, c’est-a-dire en alternant les zones récoltées d’une année sur I'autre, font partie de la
gestion des roseliéres et permettent la sauvegarde de cette riche diversité. Il s’agit donc d’'une matiere
renouvelable qui n’empiéte pas sur les surfaces agricoles et qui est potentiellement valorisable dans
les bio-composites. Cette these est un travail exploratoire sur I'éligibilité de ce roseau incorporé dans

des matrices polymeéres et minérales pour diverses applications.

L’'ensemble de nos travaux permet d’établir plusieurs conclusions :

Le roseau phragmites est une plante a caractere hydrophobe pouvant étre expliqué par la forte
présence de silicium et/ou la taille de ses porosités. En effet, a travers les mesures de mouillabilité et
I’analyse des courbes de sorption et d’absorption d’eau des granulats, nous avons montré que le
roseau commun présente une certaine résistance a I'humidité et donc a l'eau. Ce caractére
hydrophobe entraine une mauvaise cohésion lorsque le végétal est en contact avec une matrice,
polymére comme minérale.

Les résultats montrent qu’avec une matrice polypropylene I'ajout d’un compatibilisant

polypropyléne greffé anhydride maléique est nécessaire pour |‘amélioration des propriétés
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mécaniques et suffisant des 4 % (massique). Cet agent de couplage agit également sur les propriétés
d’usage du composite, en ralentissant la cinétique d’absorption d’eau. Malgré cela, le compatibilisant
agit de fagon peu marquée sur la cohésion entre les charges et la matrice. En revanche, I'utilisation
d’une matrice biosourcée, le polybutyléne succinate, apparait mieux adaptée aux charges de roseau
commun : sans nécessité de compatibilisant, compte tenu du caractere polaire du polymere, les bio-
composites obtenus sont plus rigides qu’avec une matrice PP, grace notamment a une meilleure
cohésion a l'interface PBS/charge végétale. L’ensemble des résultats pour le roseau commun est
comparable a ceux obtenus avec les composites chargés en bois et en miscanthus avec pour le
phragmites de meilleures propriétés au vieillissement.

Les mémes limites sont observées lorsque le phragmites est associé a une matrice minérale. En
effet, la cohésion est mauvaise pour les mélanges chaux/roseau du fait de la quantité importante
d’extractibles dans les granulats. On peut noter cependant des résultats prometteurs avec le roseau
vert roui montrant que par le rouissage, la fabrication de bétons de roseau avec des proportions
massiques de granulats plus élevées serait envisageable. La substitution du liant minéral par de la terre
apparait également comme une voie prometteuse et méritera une étude plus approfondie dans de
futurs travaux.

La variabilité du roseau a également été un point clef de ces travaux. En effet, nous avons pu
démontrer dans le chapitre 2 que cette variabilité n’a pas d’influence significative sur les propriétés
intrinseques des granulats comme |I'absorption d’eau par exemple. Toutefois, la composition chimique
peut légérement varier et notamment le taux de solubles qui est plus faible pour le roseau coupé vert
et roui. Les résultats sont assez similaires pour les deux origines de phragmites utilisés avec les matrices
polymeéres, de méme pour les formulations du volet éco-construction dont les propriétés ne varient
pas significativement lorsqu’un parameétre est modifié, comme le lieu ou la période de récolte. Quant
a la taille des granulats, celle-ci a une influence sur la cohésion a I'interface granulat/liant minéral. Plus
la taille des granulats est grande et plus la prise du liant sera bonne grace a une surface spécifique plus

faible induisant une zone interfaciale de transition moins concentrée en extractibles.

Nous retenons également de ces travaux que la méthode d’évaluation des différentes
caractéristiques est primordiale. Dans le chapitre 2, les méthodes de composition chimique employées
font varier les quantités de solubles et de matiéres lignocellulosiques de facon significative selon
I’espéce végétale. Dans le chapitre 4, plusieurs techniques existent dans la littérature notamment pour
la limite d’élasticité qui représente le passage d’'un mode pseudo-élastique a un mode plastique de la
compression du matériau (limite a ne pas dépasser en service) mais également pour le module
d’élasticité qui peut étre évalué de diverses fagons. Nos résultats montrent qu’il faut privilégier les

mesures locales (extensometres, analyse d’'image) et que les résultats different en fonction de la forme
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et de I’élancement de I'échantillon. De la méme manieére, il parait absolument nécessaire de décrire
les conditions de stockage et de préparation des échantillons pour pouvoir comparer leurs
performances. L'ensemble de ces résultats nous amene a préconiser I'utilisation d’'une méthodologie

claire pour la caractérisation des matériaux bruts comme des matériaux formulés.

Perspectives

Ce travail pluridisciplinaire ouvre de nombreuses voies a explorer, premierement dans la
connaissance du matériau de premiere transformation. Les potentielles causes de I’hydrophobie du
roseau doivent étre analysées plus profondément afin de prévenir les problématiques liées a une
mauvaise cohésion entre les particules végétales et la matrice, quelle qu’elle soit.

Toutefois les voies utilisant des matrices biodégradables telles que le PBS pour le volet plasturgie
et la terre crue pour le volet écoconstruction doivent étre privilégiées pour plusieurs raisons : celles-ci
présentent une meilleure cohésion avec les particules végétales tout en étant plus respectueuses de
I’environnement.

Le volet plasturgie devra étre développé avec d’autres matrices bio-sourcées et biodégradables afin
d’étudier le potentiel d’utilisation de roseau phragmites, en particulier dans des applications de type
vaisselle ou emballage cosmétique; Il apparait nécessaire de mettre en place des essais de
vieillissement afin d’évaluer les conditions de dégradation des bio-composites a base de farine de
phragmites. Cette étude a également montré que l'influence de la taille des particules n’était pas assez
significative pour observer une différence au niveau des propriétés mécaniques. Une nouvelle
campagne de formulations pourrait viser une plus grande dispersion de longueur des particules par
exemple.

De la méme facon, une nouvelle campagne de mélanges a base de terre/roseau en faisant varier la
teneur en liant pourra également permettre de Iégitimer I'utilisation de roseau en écoconstruction
tout en apportant un confort thermique dans I’habitat.

De plus, il est indispensable d’étudier plus amplement les caractéristiques environnementales de
la plante Phragmites australis par une analyse complete de cycle de vie. Ce bilan environnemental
confortera probablement les différents atouts liés a I'utilisation du roseau qui, rappelons-le, est une

plante non agricole, invasive donc abondante et présente partout sur la planéte.
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ANNEXES

Annexe 1 Fiche technique de la matrice polypropyléne

Polypropylene PPC 10642

Technical data sheet

. . Polypropylene — Heterophasic Copolymer
Refining & Chemicals Produced In Europe
Paolymers

Description

Polypropylene PPC 10642 is a nucleated antistatic heterophasic copolymer with high Melt Flow Index of
44 g/i0 min.

Polypropylene PPC 10642 is characterized by high fluidity with good mechanical properties. It has been
formulated for excellent antistatic properties.

Polypropylene PPC 10542 has been developed for high speed injection moulding of pails and food
packaging.

We hereby confirm that we do not use peroxide in the manufacturing of the above-mentioned Product.

Characteristics

Typical
Method Unit value
Rheclogical properties
Melt Flow Index 230°C/2.16 kg IS0 1133 g/10 min 44
Mechanical properties
Tensile Strength at Yield IS0 527-2 MPa 27
Elongation at Yield IS0Q 527-2 %% 4
Tensile medulus IS0 527-2 MPa 1600
Flexural medulus IS0 178 MP=z 1500
Izod Impact Strength (notched) ISO 180 k1/m=
at 23°C 7.3
at -20°C 4
Charpy Impact Strength (notchad) IS0 179 kl/m=
at 23°C Fi
at -20°C 4,5 14}
Hardness Rockwell - R-scale ISO 2039-2 100 C
Thermal properties E
Melting Paoint ISO 3146 L 165 :"\
Vicat Softening Point 150 306 aC o
S0N-50°C per hour 20 (o]
10N-50°C per hour 148 b
Heat Deflection Temperaturs IS0 732 ™ Q
1.80 MPa - 120°C per hour 57 P
0.45 MPa - 120°C per hour 114 O
Other physical properties (18
Drensity IS0 1183 gfecm> 0.9035
Bulk Density IS0 1183 g/cm?> 0.525

Handling and storage

Please refer to the safety data sheet (SDS) for handling and storage information. It is advisable to
convert the product within one year after delivery provided storage conditions are used as given in
the SDS of our product. SDS may be obtained from the website: http://www.totalrefiningchemicals.com

An InL“kﬂectian Huul&%tmuhlﬁl‘motinﬂ.ﬂuide is available upon uest,
Dnifosrmmaation: In Ehis pu s true and accurate ot e of praiblication and to e off e Thee reciminal values stabed hareln ane obi@ined
using laboratory test spedimens. Before using one of the produds mentioned herein, dsstomens and other wsers should take 2l care In determining e sultabiity of
such product for e inberded wse. Unliess spedfoily Indicated, the produces mentlorasd hareln are not sultable i applications in the phanmaceutical or medical o

Thie Companiis within Total Petrochamicals do not sccept sy Ilabilty whatsossar MMMWHBIHWMMMM,IMMWW;E
prodiat Gesoribed hansin. Ko Information contained In this pudlication can be a5 3 suggestion o Infringe patents. The Comganies dsdaim any Il
may be claimad for inhingament or alleged Infingement of patents.
TOTAL RESEARCH & TECHNOLOGY FELUY Rav : August 13 . . .
Zome Industrisis o webuite | waw. totalrefimingchapsicals.com
E-T1E1 Feluy ]
o Pagal /1
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Annexe 2 Fiche technique de la matrice polybutyléne succinate

frg
O | siomos
BioPBS™ FZ71PM / FZT1PB Technical Data Sheet

Injection molding for general purpose

Product Description

BioPBS™ is bio-based polybutylens succinate (PBS) produced from polymernzation of bio-based succinic acid
and 1,4-butanediol. Alike LDPE, BioPBS™ is soft and flexible semi-crystalline polyester with excellent
properiies suitable for injection molding articles for general purpose.

Features:

Good processability and flow ability, easy ejection of parts from the mold

Soft and flexible, good impact property

Good dimensional stability

Short cycle time

Superior heat resistance comipared to other bioplastics

FZ71PM is food contact grade, approved by FDA (FCN No.1574) and JHOSPA, comiply to EL10/2011
OK COMPOST certified by Vincotte in European Union

Renewable content certified by DIN CERTCO and JEPA

Properties Test Method Unit FZT1PMFZT1PB
Density IS0 1183 afcnr 1.26
MFR (180°C, 2 16 kg) 150 1133 0/10 min 22
Melting Point 150 3146 °C 115
Yield Stress 130 527-2 MPa 40
Stress at Break 150 527-2 MPa 30
Strain at Break 130 527-2 % 170
Flexural Modulus IS0 178 MPa 630
Flexural Strength IS0 178 MPa 40
Izod Impact Strength (23°C) IS0 180 kJim? ¥
Heat Deflection Temperature (0.45 MPa) 150 751 *C 95
Rockwell Hardness 150 2035-2 | RScale 107

Process Information

BioPBS™ is dred and packed in aluminum-lined Recommended Processing

packaging before delivering to customers. Pre-dry Paumtem
of the unopened BioPBS™ is not necessary. Itis | TOZZle 190°C
recommended to keep packages sealed until ready Front Cylinder 200°C

to process and using up the whole 25-kg bag. Middle Cylinder 190°C
Unused material should be tightly sealed, kept away Rear Cylinder 180°C

from open air, and pre-dried (Temperature 50°C for Hopper BO°C

over 5 hours) to moisture content of less than 1,000 Mold SR

ppm (preferable less than 700 ppm) prior to Usng  "ioiqshrinkage | 0.014 mnvmm = 0.001

next ime.

Irrformiation In this document is based on our cuent knowledge and experence. it does nof relieve customers of the responsiblity 1o camy cul their own tests
and experiments nor do they Imply any |egally binding assurance. Customers are responsibie v determine their freedom fo operae i ensune Sat thelr
products do mof Infringes any Inteliectusl properties. PTT MCC Bieckher Company Limited assumes no obilgabon or lablify for the informabion in this
document
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Annexe 3 Fiche technique de I'agent de couplage

OREVAC® CAT00/CAT00ON

Polypropylene based coupling agent

DESCRIPTION

OREVAC® CA100/CAL1D0N is a chemically functionalized polypropylene with a high content of maleic
anhydride. Grafted maleic anhydride induces polarity to polypropylene and so outstanding adhesion
properties on glass and natural fibers, and mineral fillers.

TYPICAL PROPERTIES

Characteristics Value Unit Test Method
Melt index (190°C / 0.325 ka) 10 </ 10min ISC 1133/ ASTM D1238
Melting point 147 °c ISO 11357-3
Density 0.905 g/em? ISO 1183 / ASTM D1505

Pellet size, color and shape may vary depending on the production site without affecting typical
propertes.
AFPPLICATIONS

OREVAC® CA100/CA100N has been designed as coupling agent to develop a reliable bonding strength
between PP or PA resins and glass fiber, mineral filler or natural fibers.

For more detailed information and recommendations regarding your spedific application, please contact
your local ARKEMA technical representative.

OREVAC

A7 ARKEMA,
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OREVAC® CA100/CATOON

PROCESSING

OREVAC® CA100/CA100N can be processed over a wide range of conditions. Compounding can be
achieved on conventional equipments such as mono-screw, twin-scew or cokmeader with wsual

temperatures.

STORAGE, HANDLING AND SAFETY

OREVAC® CA100/CA100N should be stored in dry conditions protected from Uv-light. Improper storage
conditions may cause degradation and have consequences on physical properties of the product.

Safety data sheet as well as information on handling and storage of OREVAC® CA100/CA100N is
available upon request to your ARKEMA representative or at orevac.com

SHELF LIFE

Two years from the date of delivery, in unopened packaging. For any use above this limit, please refer to
our technical services.

March 2018

The statements, technical information and recommendations contained hensin ane befieved to be acrurate &5 of the date herenf, Since the conditions and methods
of e of the product and of the Information refermed o hefeln ane beyond our caoftrol, ARKEMA expresly disclaims sy and ol Rabilty &5 o sy results obiained
or arsing from any use of the product or rellance on such information; NO WARRANTY OF FITNESS FOR ANY PARTICULAR PURPOSE, WARRANTY OF
MERCHANTABILITY OR ANY OTHER WARRANTY, EXPRESSED OR IMPLIED, IS MADE COMCERNING THE GOODS DESCRIBED OR THE INFORMATION PROVIDED
HEREIM.

The information provided hersin relates only to the specific product designated and may not be applicable when such product = used in combination with other
materals or in any profess. The user should thomighly test any application before commerclalization. Nothing contsined herem constittes a loense to practios
under any pabent and i should not be construed &5 an inducement 1o infringe any patent and the wer & advised to take appropriate sheps to be sune that any
propesed ise of the product will not Fesilt in patent infringerment. See SDS for Health & Safely Consderstions. Aferma ha implernented & Madical Policy reganding
mmdmnﬂdmInmmmmsmii&hmmm&mmdummﬁyﬂum

mmmdﬂmmgmmmaﬂhmmaﬂmw hmmmnmmmmmamgmaeﬂmmm
by Arkema fior use in Medical Device applications that are in contact with the body or droulating bodily fluids. In addition, Adcema strictly prohibits the uss of any
Arkema products in Medical Device applicaiions that are implanted in the body or in contact with bodily fuids or Bssues for grester than 30 days. The Arkema
tradermnarks and the Arkesma name shall not be used in conjuncion with cstomess’ medical dewioes, induding without Emitation, permanent o temporary implantable
device, and customers shall not represent b0 afyone doe, that Adema allows, endorsess of pemits the use of Arkema producs in such medical devioes

It is the soke responsiblity of the manufacturer of the medical device o determine the sultability (including bocompatibility) of sl rew matedals, products and
components, including ey medical grade Arkema products, in onder o ersure that the fnal end-use product i safie for B end use; performes of functions &<
Intended; and complies with all applicable lagal and regulatory requirements (FDW or otfer national dnsg agencies) Tt ks the sole responsibilty of the manufscturers
of the medical device to conduct all necesdary teds and inspectiond and to evaluate the medical device under actual end-use requirements and to adequately advise
and wam purchasers, users, andfor leamed intermediares (such as physiclans) of pertinent ks and fulfll any post maket survellance obligations. Ary decision
regarding the appropristeness of & particular Arkema material in & particuler medical device should be based on the judgment of the manufacturer, ssller, the
competent suthorty, and the teating physiclan.

Ay clailim redating o defiects or non-compliance of the products shall be valid only If It & sent to Askerna in wiiting within fifteen { 15) calendar days following delvery
of the Product.

52705 Comns Codn- Frce EMA

INRGYATIVE EHEHIATRY
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Annexe 4 Fiche technique du Bdtichanvre

BATICHANVRE®

Chaux formulée

LIANT 3 la chaux naturelle de SAINT-ASTIER spéclalement formulé pour la réalisation de
mortiers et bétons en mélange avec du chanvre, Le couple BATICHANVRE “/ISOCANNA" 3
€té validé par l'association "Construire en Chanvre” (avis favorable du LMDC N* ET/09.172 ¢)
aprés des auu réalisés dans un laboratoire indépendant agréé.

POUR UN HABITAT SAIN ET ECOLOGIQUE

* CONDITIONNEMENT * CONSIRVATION

Sce iy T A Ve de ik

Faletun o 1 1250 sok 50 sacs davw Feminallgy &g
» PRECAUTIONS CLIMATIQUES : » TQUIVALENCE

Laiiser omiow 3% ot SO - 1 sae de 25 Ig commpont 4
* COMPOSITION £N POIDS 153 90 Bves dt LLANT eovivam

Chaus nasmedfo de Sobee Asoer = 70N © PRECAUTIONS PANTICULIERES |
Lianes Iyabeandiquees o pows edanigas - W07 Wik page 11

Aduvants speciigues Promats bom i ChantAammey CPUNVONTE - SHOCANN

Dosage pour le mélange en betonniere CHAPES DE SOL ou MORTIER EN COLOMBAGES

Near pages 4.4 7 by document Chanmmm of Chaue powr [y mics en armre
o

10 Burey de BATIOWANYEE ® u.-&m 104123 hoes fese

Dosage pour la réalisation D'ENDLUITS ISOLANTS (3 2 8 cn d ¢passen
Vour pages 10 ot 17 dw document Chamvee of CAaus powr ls mse en ceuvre,

2 + @

)mblﬂlﬂﬂﬂl' 109 Atws de Aaweoe 5.4 67 Vows dow MVA = 900 kg/m*
o T o T o s | eerwex
20 e de BATICHANVEE 25 Bivws dv chamre 143 16 lres Eonn
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Mise au point de nouveaux bio-composites verts innovants a base de roseau commun Phragmites

australis

Applications en Plasturgie et Ecoconstruction pour le batiment

Mots clés : Phragmites australis, bio-composites, farine de bois, farine de miscanthus, plasturgie, absorption

d’eau, béton isolant, chénevotte de chanvre, propriétés mécaniques et thermiques

Résumé : L'utilisation de fibres végétales, tant dans le
domaine de la plasturgie que dans celui du batiment,
permet de réduire les émissions de gaz a effet de
serre et par conséquent l'impact environnemental de
'Homme. L'intérét envers les bio-composites utilisant
des fibres végétales telles que le chanvre, le bois, le
lin mais également le roseau miscanthus ne cesse
d'augmenter. Il n'existe, a I'heure actuelle, que tres
peu de travaux s’intéressant au roseau Phragmites
australis. Pourtant, n'utilisant pas de surfaces
cultivées, cette plante invasive est indépendante des
enjeux agricoles et ne demande aucun intrant
chimique. La récolte du roseau s'inscrit donc dans une
démarche de gestion des zones humides tout en
valorisant un matériau aux multiples propriétés. Les
travaux de cette thése sont consacrés a la
caractérisation du matériau brut Phragmites australis
et a I'étude de son éligibilité comme matériau en

substitution de trois matériaux de référence, le bois,
le miscanthus et la chenevotte, largement utilisés
comme renforts en plasturgie et en éco-construction.
Des formulations de composites utilisant deux
matrices polymeres (polypropyléne et polybutyléne
succinate) a différents taux de charges végétales et
d’agent compatibilisant ont été caractérisées d’'un
point de vue de leurs propriétés mécaniques par des
essais de traction, flexion et choc Charpy. Le
vieillissement a I'eau de ces composites a également
été étudié et corrélé au caractére hydrophobe du
roseau. Pour le volet construction, des formulations
a base de roseaux de différentes origines et utilisant
différents liants (chaux aérienne, platre et terre) ont
été testées en compression et avec des mesures de
conductivité¢  thermique  afin  d’évaluer le
comportement du roseau en tant que matériau
d’'usage pour le batiment.

Development of new innovative green biocomposites based on common reed Phragmites australis

Applications in Plastics processing and Eco-construction for the building industry

Keywords :

Phragmites australis, biocomposites, wood flour, miscanthus flour, plastics processing, water

absorption, insulating concrete, hemp shiv, mechanical and thermal properties

Abstract : The use of plant fibres, both in the field of
plastics processing and in the building industry, makes
it possible to reduce greenhouse gas emissions and
therefore the environmental impact of mankind.
Interest in biocomposites using plant fibres such as
hemp, wood, flax and also miscanthus reed is
increasing. Nowadays, there is very little work on the
reed Phragmites australis. However, as it does not use
cultivated areas, this invasive plant is independent of
agricultural issues and does not require any chemical
inputs. The reed harvest is therefore part of a wetlands
management approach while enhancing the value of
a material with multiple properties. This work is
devoted to the characterisation of the raw material
Phragmites australis and to the study of its eligibility
as a substitute material of three reference materials,

wood, miscanthus and hemp shiv, widely used as
reinforcements in plastics processing and eco-
construction. Composite formulations using two
polymer matrices (polypropylene and polybutylene
succinate) with different rates of plant fillers and
coupling agent were characterised from the point of
view of their mechanical properties by Charpy
tensile, flexural and impact tests. The water ageing
of these composites was also studied and correlated
to the hydrophobic character of the reed. For the
construction application, formulations based on
reeds of different origins and using different binders
(lime, plaster and earth) were tested in compression
and with thermal conductivity measurements in order
to evaluate the behaviour of the reed as a material
for building use.
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