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INTRODUCTION GENERALE

L’union européenne a rehaussé son niveau d’ambition de l'objectif de réduction des
émissions de gaz a effet de serre (GES) de 2030 pour atteindre une réduction d’au moins
50 % et qui tend vers 55 % par rapport aux niveaux de 1990 [1].

Afin de mettre en application cette transition vers une économie stricte en GES, la France s’est
dotée d’'un Plan Climat et d’'une stratégie bas-carbone. En 2019, le secteur de I'énergie
représente 2 % de la valeur ajoutée et pese a hauteur de 44 Md€ dans le déficit commercial
[2]. L'utilisation d’énergie est le principal et premier secteur émetteur de gaz a effet de serre
(GES), représentant environ 70 % du total national, soit 327 Mt CO2 en 2017 [3].

En 2018, les ménages ont dépensé en moyenne 1552 € par an en énergie pour le logement.
Les dépenses totales en énergie pour le logement dépendent beaucoup des besoins de
chauffage et des nouvelles exigences de confort comme la climatisation. L'objectif de la
nouvelle Réglementation Thermique 2020 (RT 2020) est de construire des logements qui
dépensent trés peu d’énergie, avec, notamment, une consommation de chauffage inférieure a
12 'kWhep/m? [4]. Le secteur du batiment se classe actuellement comme un consommateur
en énergie et par conséquent émetteur de GES. Au regard de ces chiffres, une amélioration
de l'isolation thermique des batiments est recommandée et devient d’'une premiére nécessité
pour les acteurs du secteur du batiment. Une des voies possibles pour améliorer I'isolation
thermique des batiments est de développer des nouveaux matériaux de construction
thermiquement isolants.

En raison de la disponibilité des matiéres premieres, la brique de terre cuite est 'un des
matériaux de construction les plus utilisés dans le monde. En revanche, une couche
supplémentaire d’isolation thermique lui est souvent associée afin de réduire sa conductivité
thermique effective [5]. Cependant, 'augmentation de la porosité de la brique de terre cuite
par I'ajout d’agents porogénes, se basant sur la méthode dite « méthode sacrificielle » [6] [7],
peut constituer une alternative pour améliorer l'isolation thermique de celle-ci. Différents types
d’agents porogénes ont été testés dans cette perspective et les résultats ont été jugés
intéressants, permettant la création de la porosité et par conséquent I'amélioration de
l'isolation thermique ainsi que I'obtention de matériaux de construction plus Iégers. Par ailleurs,
'ajout d’agents porogénes dans la fabrication des briques de terre cuite pourrait se voir 'un
des moyens de valorisation de plusieurs variétés de déchets.

Selon une étude de 2015 [8], en France, l'industrie de bois génére de grandes quantités de
déchets qui représente 7,2 millions de tonnes (Mt) par an en 2012. Environ 1 Mt sont réutilisés
en interne. 57 % des 6,2 Mt restantes sont utilisées comme matiere premiére pour la
fabrication des panneaux de particules, 22 % sont recyclées pour produire de I'énergie. 21 %,
soit environ 1,3 Mt par an, sont actuellement éliminées par mise en décharge [9]. Jusqu'a
présent, peu de travaux ont été menés pour développer l'utilisation de ces déchets de bois
dans la production de matériaux de construction. Ce nouveau marché présente un réel

1kWhep : kilowatt/heure d’énergie primaire
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INTRODUCTION GENERALE

potentiel de valorisation du produit de bois en fin de vie pour éviter les contraintes
économiques liées a la taxation de I'élimination de déchets.

Le travail de cette thése s’inscrit dans le cadre du projet BRITER financé par la région
Nouvelle-Aquitaine et I'Institut Carnot MECD (Matériaux & Equipements pour la Construction
Durable), au travers d’une collaboration entre les trois partenaires : le Centre Technique de
Matériaux Naturels de Construction (CTMNC), I'Institut Technologique FCBA (Forét, Cellulose,
Bois-Construction, Ameublement) et I'Institut de Recherche sur les CERamiques (IRCER). Le
projet BRITER vient répondre a deux enjeux socio-économiques, (i) 'amélioration de l'isolation
thermique des matériaux de construction et (ii) la valorisation des déchets de bois. Ainsi, son
objectif principal est de développer des briques de terre cuite allégées, destinés a la
construction, a base de nouvelles formulations de mélanges argileux et de déchets de bois
issus d’éléments d’ameublement en fin de vie, et d’améliorer leurs propriétés d’isolation
thermique tout en conservant des propriétés mécaniques suffisantes pour une maconnerie
porteuse.

Ce manuscrit de these est divisé en cing chapitres. Le premier chapitre présente (i) un état de
I'art sur les travaux antérieurs discutant la fabrication des briques de terre cuite allégées par
I'ajout d’agents porogénes, (ii) des généralités sur les matériaux céramiques poreux et les
techniques de leur élaboration et (iii) les matiéres premieres essentiellement utilisées dans la
fabrication des produits de terre cuite poreux, a savoir les minéraux argileux et les éléments
porosants. La fin de ce chapitre évoque les grandeurs caractéristiques des briques de terre
cuite et les méthodes de leurs évaluations.

Dans le deuxiéme chapitre, la caractérisation des matieéres premiéres utilisées dans le projet
BRITER est présenteée. |l s’agit de (i) un mélange argileux (MA) fourni par le Centre Technique
de Matériaux Naturels de Construction (CTMNC), qui constitue la matrice argileuse des
briques a fabriquer, (i) les déchets de bois (DEA) fournis par l'institut technologique FCBA,
utilisés comme agents porogénes et (iii) les porosants lamellaires type copeaux de bois,
utilisés également comme agents porogénes présentant des facteurs de formes prononcés.

Le troisiéeme chapitre se concentre sur I'étude de I'optimisation, I'élaboration et I'évaluation des
propriétés physiques, thermiques et mécaniques des formulations, MA/DEA, a base du
mélange argileux (MA) et des déchets de bois issus d’éléments d’'ameublements en fin de vie
(DEA), en mettant l'accent sur linfluence du type et du taux d’incorporation de l'agent
porogéne.

Le quatrieme chapitre est consacré a I'étude énergétique et environnementale liée au
processus de cuisson des formulations MA/DEA. Il s’agit principalement de déterminer la
quantité d’énergie pouvant étre récupérée au cours de la décomposition thermique des DEA,
et de quantifier les émissions dans l'air se produisant au cours de leur combustion, et
également d’identifier I'impact de ces porogenes sur les émissions produites dans l'industrie
de fabrication des briques poreuses.

Le cinquiéme chapitre est dédié a I'analyse de l'effet du procédé d’élaboration par pressage
uniaxial de produits argileux incorporant des agents porogenes ayant des facteurs de forme
élevés sur l'orientation des pores créés, et par conséquent sur 'amélioration des performances
d’isolation thermique des produits élaborés.
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Chapitre I. Etude bibliographique

I.1. Introduction

Dans le but de répondre aux exigences nationales relatives a la réduction des consommations
d’énergie et des émissions de gaz a effet de serre, 'amélioration des performances thermiques
dans le secteur du batiment est devenue le sujet des évolutions réglementaires actuelles.
L’objet de ce premier chapitre est de présenter une étude bibliographique basée sur le travalil
de recherche a mener.

Ce chapitre sera donc composé de cing parties. Dans la premiére partie, un état de I'art sur
les travaux déja publiés dans la littérature scientifique, au sujet de la fabrication des briques
de terre cuite allégées par 'ajout d’agents porogenes, sera présenté. Comme l'utilisation des
matériaux poreux dans la construction des batiments parait une des solutions pour relever le
défi de la réglementation thermique 2012 qui impose d’avoir des béatiments basse
consommation et afin de connaitre les différentes disponibilités techniques pour I'élaboration
des briques poreuses, la deuxieme partie aborde des généralités sur les matériaux
céramiques poreux et les techniques de leur élaboration. Par la suite, les matiéres premiéres
essentiellement utilisées dans la fabrication des produits de terre cuite poreux seront
présentées, avec une focalisation sur les compositions chimiques et minéralogiques des
minéraux argileux, puis une présentation des éléments porosants retenus pour utilisation dans
le cadre de cette étude. Enfin, les grandeurs caractéristiques des briques et les méthodes de
leurs évaluations seront évoquées.

I.2. Briques de terre cuite allégées

Dans I'industrie de la terre cuite, 'augmentation de la porosité des tessons a des répercussions
intéressantes. Elle permet de diminuer la masse des briques et d’améliorer leurs propriétés
d’isolation thermique. A cet effet, 'ajout de nombreux types d’agents porogénes a été discuté
dans la littérature. Le papier, le polystyréne et la sciure de bois, ont par exemple déja été
utilisés.

Sutcu et al. [10] ont utilisé les déchets de l'industrie du papier comme agent porogéne dans la
fabrication de briques de terre cuite allégées présentant une faible conductivité thermigque. Les
résultats indiquent que l'incorporation des résidus de papier dans la brique de terre cuite
permet de réduire sa densité et d’augmenter sa porosité. Le taux de porosité est proportionnel
au taux d’incorporation de I'agent porogéne. Avec 'ajout d’'un taux maximal de 30 % de résidu
de papier, le taux de porosité a augmenté de 31 % a 52 % et la conductivité thermique a
diminué de 0,83 4 0,42 W.m1.K™.

Demir [11] a testé I'utilisation de différents déchets organiques (sciure de bois, déchets de
tabac et les tontes de gazon) dans la fabrication des briques de terre cuite. Les expériences
ont révélé que la nature fibreuse des déchets organiques utilisés n’induit pas de problémes de
mise en forme par extrusion. De plus, ces déchets organiques ont bien été éliminés aprés
cuisson sans créer de défauts dans le corps de la brique. Ainsi, l'incorporation de ces déchets
dans la production des briques a permis d’augmenter la porosité et par conséquent de
diminuer sa densité, ce qui a pu réduire sa conductivité thermique et donc lui procurer la
caractéristique d’isolation thermique. En revanche, l'incorporation de ces déchets dans le
mélange augmente la quantité de I'eau de fagonnage en conséquence, le retrait au séchage
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des produits devient important, ce qui nécessite de limiter le taux d’incorporation de ces
déchets.

Ultérieurement, Eliche-Quesada et al. [12] ont essayé différentes variétés de déchets dans la
production de briques allégées (sciure de bois, compost et déchets de marbre). L'incorporation
de ces déchets dans la fabrication de la brique a permis d’augmenter sa porosité. Par contre,
la résistance mécanique de la brique a été dégradée. Beal et al. [13] ont également testé trois
types d’agents porogénes (vermiculite, sciure de bois et la cendre de bois) dans la fabrication
des brigues de terre cuite. Il a été constaté que I'absorption d’eau et le taux de porosité des
brigues contenant ces additifs ont été augmentés, tandis que leur résistance a la compression
a été diminuée, sauf dans le cas des briques contenant de la vermiculite et la cendre de bois
ou une résistance a la compression minimale a été respectée.

Par la suite, Eliche-Quesada et al. [14] ont évalué le taux de I'agent porogéne et I'effet de la
température de cuisson sur les propriétés de la brique allégée par ces déchets. Il a été conclu
gue pour avoir une brique aux propriétés mécaniques similaires a celles des briques
standards, la température de cuisson optimale est de 1050 °C avec les taux d’incorporation
suivants : 5 % pour la sciure de bois, 10 % pour le compost et 15 % pour les déchets de
marbre. Les produits obtenus présentaient une résistance a la compression de 75 MPa proche
de celle de la brique brute (84 MPa).

En 2011 Devant et al. [15] ont testé la fabrication des briques a partir d’'un mélange composé
d’argile rouge et de la combinaison de deux agents porogeénes : (i) la sciure de bois et (ii) les
boues d’épuration. L’ajout de ces deux types d’agents porogénes a permis d’augmenter la
porosité de la briqgue et donc d’améliorer ces propriétés d’isolation thermique. Les briques
produites présentaient une résistance a la compression de 9,4 MPa, une faible conductivité
thermique de 0,31 W.m1.K et une porosité élevée de 59,4 %.

D’autres auteurs se sont intéressés a I'étude de l'effet de la taille des particules des agents
porogéenes utilisés sur les propriétés thermiques et mécaniques des briques allégées. Bwayo
et al. [16] ont démontré que le coefficient de diffusivité thermique de la brique diminue avec
'augmentation de la taille des particules de I'agent porogene. Novais et al. [17] ont expliqué
que l'incorporation de I'agent porogéne avec des tailles de particules petites permet de créer
plus de pores qu’avec des particules de taille plus grande. Ramezani et al. [18] ont fait montrer
gue pour obtenir un compromis entre les propriétés thermiques et les propriétés mécaniques,
la taille des particules des agents porogenes doit étre plus petite afin de garantir la continuité
de la phase solide autour des pores créés. Thalmaier et al. [19] ont confirmé que les pores de
grande taille agissent comme des sites d’initiation de fissures, ainsi, la résistance a la
compression des briques suit une loi de décroissance linéaire avec 'augmentation de la taille
des particules de I'agent porogene.

Dans le but de procurer a la céramique poreuse les propriétés désirées (isolation thermique),
d’autres auteurs se sont intéressés au contréle de 'orientation de la porosité créée. Okada et
al. [20] ont utilisé une variante de la technique d'imprégnation en prenant le bois, qui est un
matériau déja texturé, comme préforme. Ces auteurs ont également testé des porogenes
sacrificiels anisotropes (fibres de carbone et de nylon) et les ont combinés avec le procédé
d’extrusion de fagon a contrdler I'orientation des pores. En extrudant plusieurs fois le matériau,
les pores créés ont été parfaitement orientés [21].

Cet état de l'art a permis de définir et d’évaluer les potentialités d’amélioration thermique des
matériaux de construction par la création des pores a l'intérieur du tesson en ajoutant des
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porogénes au mélange de base. Le choix de ces types de porogénes est fonction de leurs
caractéristiques physico-chimiques, les contraintes économiques et techniques (possibilité de
l'intégration dans la chaine de production), et leurs disponibilités. Ainsi, il convient de
remarqguer a travers cette étude que les pates incorporant les différents porogénes étudiés ne
présentaient pas de difficultés de mise en ceuvre, ni de problémes de combustion (combustion
compléte). De plus les pores créés gardaient la forme initiale de ceux-ci. En termes de
propriétés thermiques, la résistance thermique des briques produites a bien été améliorée. En
revanche, un des plus grands problemes liés a l'incorporation d’agents porogénes est la
diminution de la résistance mécanique.

Par ailleurs, lutilisation de ces agents porogénes organiques pourraient présenter des
avantages environnementaux et énergétiques, d’abord en valorisant des déchets qui,
actuellement, ne sont pas tres utilisés et finissent généralement dans des décharges, ensuite,
et grace a leur fort pouvoir calorifique, la demande en énergie nécessaire au processus de
fabrication des briques pourrait étre diminuée [22]. Cependant, il convient de contrdler les
émissions des gaz émis au cours de la décomposition thermique de ces agents porogenes
dans le but de vérifier le respect de la réglementation relative & la réduction totale des
émissions de CO..

I.3. Les matériaux céramigues poreux

Les céramiques poreuses sont utilisées dans un large domaine d’applications industrielles afin
de pallier plusieurs problémes en relation avec notre quotidien. Ces applications sont souvent
liées aux deux grands défis actuels majeurs que sont I'énergie et I'environnement. En matiére
de protection de I'environnement, les céramiques poreuses se retrouvent en filtration et
piégeage des polluants gazeux ou liquides. En ce qui concerne le stockage et 'économie de
'énergie, elles constituent des absorbants et adsorbants, des isolants thermiques et/ou
acoustiques.

L’utilisation d’'un matériau poreux en général dépend essentiellement de ses propriétés
physiques, chimiques et mécaniques, ces derniéres dépendent a leur tour de sa composition
et de la nature de sa porosité (plus ou moins ouverte, connectée ou isolée).

1.3.1. Techniques de fabrication des céramiques poreuses

Les procédés de fabrication des céramiques poreuses ont fait 'objet de nombreuses études
afin d’adapter leurs propriétés a une application particuliére. Il existe donc plusieurs techniques
d’élaboration permettant la création de pores au sein d’'une matrice céramique. Une premiére
méthode consiste simplement a fritter partiellement la poudre céramique afin d’empécher une
densification compléte et ainsi créer de la porosité ouverte au sein du matériau. D’autres
techniques sont également utilisées. Les plus traditionnelles sont: (i) 'imprégnation de
matrices polymériques, (ii) 'incorporation d’agents porogénes (méthode dite sacrificielle) et
(iii) la préparation de mousses en utilisant de I'air ou un agent moussant. Des méthodes moins
classiques sont (iv) la congélation suivie d’une sublimation [23] ou (v) la fabrication additive
3D [21].

1.3.1.1. Imprégnation de matrices polymériques

Cette technique utilise une matrice polymérique qui est infiltrée avec une suspension
céramique. Aprés séchage, la matrice polymérique est éliminée par traitement thermique
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créant ainsi une réplique de la structure de la préforme polymérique au sein de la matrice
céramique (Figure I-1 (a)). Cette méthode permet d’'atteindre 95 vol% de porosité [23].

1.3.1.2. Méthode sacrificielle

Cette méthode consiste a incorporer un agent porogéne ou sacrificiel pour agir comme
empreinte dans la matrice céramique. Aprés traitement thermique, le porogene est éliminé par
pyrolyse en créant a sa place des vides (Figure I-1 (b)). Cette technique permet principalement
de créer de la porosité ouverte avec un taux maximal de 60 a 70 vol% [24].

1.3.1.3. Préparation de mousses

C’est un processus dans lequel des bulles de gaz ou un agent moussant sont incorporés dans
une suspension céramique. Une fois que la suspension est durcie et séchée, la céramique
conserve les pores sphériques résultants (Figure I-1 (c)). Le taux de porosité créé varie entre
40 et 97 vol%.

1.3.1.4. Technique du coulage/congélation

La technique de freeze-casting consiste a congeler une suspension liquide (aqueuse ou non),
suivie d'une sublimation de la phase solidifiée sous pression réduite, puis d'un frittage pour
consolider et densifier la matrice céramique, conduisant a une structure poreuse ou les pores
prennent la forme des cristaux de solvant (Figure I-2) [25].

1.3.1.5. Fabrication additive 3D

Le principe de Jl'ensemble des procédés de fabrication additive (Robocasting,
stereolithography, selective laser sintering, etc....) consiste en la modélisation d’un objet
tridimensionnel dans un programme de conception assisté par ordinateur (fichier C.A.O). Le
modéle est découpé et construit couche par couche par une machine de fabrication additive.
La méthode permet alors de construire des formes simples ou complexes y compris les
structures poreuses. Actuellement, en termes de colt, cette méthode n’est pas encore
envisagée pour la production de matériaux en grande série et est restreinte a la fabrication de
céramiques techniques a haute valeur ajoutée.
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Figure I-1 : techniques de fabrication de céramigues poreuses : (a) imprégnation de matrice
polymérique, (b) méthode sacrificielle, (c) préparation de mousses [26]
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Figure I-2 : étapes de préparation d’une céramique poreuse par la méthode de freeze-casting : (a)
préparation de la suspension, (b) solidification et sublimation (c et d) frittage [25]
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I.3.2. Avantages et inconvénients des différentes techniques de fabrication des

céramiques poreuses

Le Tableau I-1 présente une étude comparative des avantages et inconvénients des
différentes méthodes de fabrication des matériaux poreux [27] [28] [29] [30] [31] [32] [33] [34].

Tableau I-1 : présentation comparatives des différentes techniques de fabrication des céramiques

poreuses

Avantages

Inconvénients

Type de matériaux

Imprégnation de matrices polymériques

« Facilité de mise en ceuvre

. Cas de matrices
polymériques : (i) taille
des pores entre 200 um et
3 mm, (ii) taux de porosité
entre 40 4 95 vol%

. Cas de matrice en bois :
(i) taille finale des pores
entre 10 et 300 pm, (ii)
porosité entre 25 et 95
vol%

« Anisométrie

« Formation potentielle de

fissures et de défauts du
fait de la pyrolyse de la
matrice organique

Difficulté  éventuelle de
diffusion des gaz de
pyrolyse dans la matrice
céramique

Fragilisation possible du
squelette céramique solide
du fait de la présence de
porosité résiduelle

« Cas des matrices

polymériques :

AlL,Os, SiO,, argiles, mullite,
zéolithes macroporeuses

Phosphate de calcium

Titanate de
zirconium

plomb et

« Cas des matrices en bois :
Carbure de silicium
Zéolithes

Phosphate de calcium

. Morphologie variée des

pores : possibilité de
contréler la forme, la
taille et le nombre de
pores

« Meilleure tenue
mecanique que dans le
cas des matériaux

TiO2
Méthode sacrificielle

« Variétés d’agents tl\fl]eces_,sﬂe d'un ,tlr.alt.eme?t Type de Nature de l'agent

porogénes hermlque .;;.ogr”elmme(rj 2 matériau porogéne

(synthétiques, naturels, p- ase sacrcll icietle av,ec es poreux

liquides, sels, métaux) V|tess,es e montee- en
. Taux de porosité entre 20 température assez faibles

R Bviter une fissuration

a 90 vol% pourevl Al i

: N de la structure cellulaire 205 Bille de PVC, PS,

. Taille des pores : 1 & 700 acétate de

Hm- cellulose, gélatine,
« Porosite ouverte cellulose coton,

alginate, amidon

Campheéne,
émulsion
eau/huile, sels de
sulfate de baryum
et de sulfate de
strontium

eau,

Nickel
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poreux obtenus par
imprégnation

SiO2 Billes de PS,
acétate de
cellulose, émulsion
a base d’huile, eau

SiC Nylon,  dextrine,
chlorure de
sodium, silice

(particules, fibres)

Préparation de mousses

. Porosité de petite taille (< « AlOs, ciments alumineux
50um) ZrO3, SiO-

. Obligation d'un séchage . Hydroxyapatite, cordiérite
immédiat pour garantir une « Phosphate de silicium

« Facilité de mise en ceuvre
« Absence de combustion
. Taux de porosité : 40a97

vol% o : :
. Porosité  ouverte et ;stablllte dimensionnelle de . ;lthate de baryum
fermée a’mous.s’e N « Argiles
« Nécessité d’'un déliantage
- Utilisation d’agents

moussants et de tensio-
actifs non nécessairement
bio-sourcés.

Coulage-congélation

« Piéces de petite taille « Hydroxyapatite
« Consolidation thermique « Argiles
« Utilisation de tensio-actifs

. Séchage sans fissuration

« Ajout d’une texturation
supplémentaire

« Absence de mouvement
des particules solides

Fabrication additive

. Fabrication de formes ° Nécessite d'un déliantage « Argiles

complexes (utlllsgtlon d org’arrl]lques)d . Titano zirconate de plomb
. Fabrication de piéces ° Retrait au sSechage de (PZT) _ _
'ordre de 10 a 20% « Al,O3, SIC, AIN, SisNg4

multimatériaux o L ) .
- Fabrication de petite série  « SiOy, TiO2, ZrO-

« Colt élevé (outillage, ligne
de production,
développement...)
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1.3.3. Travaux antérieurs utilisant la méthode sacrificielle

La méthode sacrificielle consiste & mélanger de maniére homogene un corps sacrificiel liquide
ou solide a une matrice, ensuite ce corps est décomposé / éliminé aprés consolidation de
celle-ci générant ainsi des pores dans la microstructure de forme identique au corps.

Cette technique peut étre utilisée en incluant différents modeles sacrificiels organiques,
synthétiques ou naturels, mous ou durs. Elle permet d'obtenir des valeurs de porosité totale
allant de 50 a 94 %, avec des tailles de pores variant de 1 um a 2 mm [35] [36].

M. S. Ali et al. ont utilisé cette méthode pour I'élaboration d’alumine poreuse en utilisant les
déchets de riz comme agent porogéne [37] [38]. Ainsi, il a été constaté que les formes des
pores créés empruntent principalement la forme des particules de I'agent porogéne [21] [37].
Le taux de porosité, la taille et la morphologie des pores créés peuvent étre contrblés grace
aux caractéristiques physiques de I'agent porogéne [21].

A travers I'étude de R.M. Novais et al. [21], il a été démontré que l'incorporation de la sciure
de bois dans la fabrication des carreaux en grés permettaient d’alléger ceux-ci et de diminuer
leurs conductivités thermiques. En effet, la sciure de bois présente une combustion rapide et
compléte, sans laisser de résidus ou de cendres, et n’induit pas de défauts dans les corps
céramiques [11] [21].

I.4. Les minéraux argileux

Les matiéres premiéres utilisées dans la fabrication des produits de terre cuite sont
essentiellement des terres argileuses. Ces dernieres se composent d’'une grande fraction
argileuse qui leur confere des propriétés particuliéres, une faible conductivité thermique [39]
[40] et une tenue mécanique adaptée a leurs applications [41], justifiant ainsi leur choix pour
la production des briques de terre cuite. Des éléments appelés « dégraissants » (exemple :
guartz) sont souvent ajoutés aux matieres premiéres argileuses pour ajuster I'excés de leur
plasticité. Dans cette section seront présentés la minéralogie des argiles et les principaux
minéraux argileux utilisés dans la production des produits de terre cuite.

I.4.1. Minéralogie des argiles

Les argiles sont des matériaux sédimentaires de la couche superficielle de I'écorce terrestre,
produites, par dégradation physique et altération des roches magmatiques en particulier les
feldspaths et micas des granites, selon une réaction du type [42] :

K — feldspath + H* + eau — kaolinite + K* + quartz

Les argiles sont principalement des phyllosilicates (< 2 pum en épaisseur) d’alumine hydratés
associés a d’autres minéraux (feldspath, quartz, carbonates...) et impuretés (FeOs, TiO...).
A I'échelle microscopique, elles prennent la forme de fines feuillets superposées. La structure
caractéristique en feuillets résulte de [I'association, perpendiculairement a Il'axe
cristallographique « ¢ », de deux types de couches [43] :

e couche tétraédrique « T » : tétraédre de quatre atomes d’oxygéne avec un atome de
silicium au centre (Figure I-3) ;

e couche octaédrique « O » : octaédre d’ion d’hydroxyles OH" avec un ion aluminium
APR* au centre (Figure 1-4).

Les couches tétraédriques et octaédriques s’associent selon deux modes :
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e par association d’'une couche tétraédrique et d'une couche octaédrique, cas des
minéraux 1:1 (O-T), comme la kaolinite ;

e par association d’une couche octaédrique entre deux couches tétraédriques, cas des
minéraux 1:2 (T-O-T), comme dans le cas des micas, talc, chlorites, vermiculite, illites et
smectites.

En résumé, les minéraux argileux sont composés de couches bidimensionnelles, tétraédriques
et octaédriques, superposées le long de l'axe « ¢ », en formant des feuillets eux-mémes
superposés et développés selon leurs plans « a, b ».

Oet@ Silicium () et O Oxygéne

N/

Figure I-3 : Couche tétraédrique [42]

.Aluminium, magnésium, etc. /:) et O OH-

Figure I-4 : Couche octaédrique [42]

[.4.2. Principaux minéraux argileux

Selon l'arrangement des couches tétraédriques et octaédriques, de multiples minéraux
argileux sont obtenus. Ici seront présentés les plus importants pour la terre cuite [42] :

¢ lakaolinite : minéral argileux de type 1:1 (O-T) formé d’une couche tétraédrique (silice)
en alternance avec une couche octaédrique (alumine). Son espace interfoliaire est
constant et est de I'orde de 7,2 A. Sa composition chimique est 2Si0,.Al03.2H:0. Les
feuillets sont liés par de fortes liaisons hydrogéne. Cette argile présente un faible
gonflement, contient une forte teneur en alumine (46 %), présente des propriétés de
plasticité intéressantes, de faible retrait au séchage et a la cuisson ce qui justifie sa forte
utilisation dans I'industrie des produits de terre cuite.
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o I’illite : minéral formé de trois couches T-O-T de type 2:1, de formule structurale
KxAlz[Sis-xAlxO10](OH).2-yH.0. Son espace interfoliaire est de I'orde de 10 A. Elle posséde
des caractéristiques minéralogiques proches de celles des micas. La présence de
potassium peut abaisser la température de début de fusion vers 1050 °C. lillite est
connue par sa plasticité. C'est en effet le type d’argile le plus utilisé et le plus répandu
dans la terre cuite.

¢ les smectites : formées aussi de trois couches T-O-T, type de feuillet 2:1, de formule
structurale M*\[(Al>.«M@x)SizO10(OH2]*.nH,O. Elles se caractérisent par une forte
capacité a fixer de I'eau dans 'espace interfoliaire, dont I'éapaisseur est comprise entre
10 et 21 A. Leur structure et leur capacité d’absorption d’eau leurs conférent des
propriétés particuliéres de plasticité, de grande absorption d’eau, de retrait/gonflement
important et de pouvoir liant.

¢ les chlorites : formées également de trois couches T-O-T de type 2:1. Son espace
interfoliaire est de lorde de 14,1 A. La formule chimique de la chlorite est
Mgs(Al,Fe)(OH)s(Al,Si)4010. Elles sont trés fréquentes dans les argiles pour terre cuite.

1.4.3. EIéments dégraissants

Les argiles naturelles présentent généralement un retrait au séchage lent et important di a
leur forte plasticité, ce qui conduit souvent a la présence de défauts microstructuraux apres
cuisson. Des éléments dégraissants peuvent alors étre ajoutés aux argiles afin de diminuer
leur plasticité.

Les dégraissants sont des éléments inertes jusqu’a haute température, qui se présentent sous
forme de gros grains (= 10 ym) facilitant ainsi I'évaporation de 'eau au cours du séchage et
les dégagements gazeux au cours de la cuisson.

Les dégraissants couramment employés dans la fabrication de produits de terre cuite sont le
sable, le calcaire, la chamotte (déchets de produits de terre cuite broyés), les cendres volantes,
des roches dures broyées. Cependant, bien que I'ajout de dégraissants permet de réduire le
retrait au séchage et améliorer la résistance mécanique du squelette solide, celui-ci diminue
la plasticité de la pate et augmente la porosité finale au-dela de 900 °C. L’augmentation de la
porosité finale pourrait a I'encontre affaiblir la résistance mécanique du produit, d’'ou un
contrble de la quantité d’ajout de dégraissants est nécessaire, pour trouver le meilleur
compromis.

La composition minéralogique des argiles influence leurs propriétés physiques. L’effet de la
composition minéralogique des argiles sur leurs propriétés physiques et leur traitement
thermique est représenté dans le Tableau I-2.

Tableau I-2 : influence des différentes formes minéralogiques des argiles sur leurs propriétés [43] [44]

Minéral Plasticité, Difficulté au Traitement
cohésion, séchage thermique
susceptibilité aux
feuilletage

« Rend plus
réfractaire, élargit

Kaolinite - Augmente la . Difficulté limitée la zone de

plasticité P
vitrification
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« Agit comme flux

Ilite - Apporte une bonne , pifficulté moyenne ;
plasticité grésant / fondant
Smectites « Apporte une trés . (Granqle_ difficulté « Améliore la
I grande plasticité et retraitimportant €t compacité
Montmorillonite grande cohésion rétention capillaire)
« Réduit la plasticité, « Peut abaisser la
Mica (muscovite...) ;avp”rist,e les e Limitée tempeérature de
euilletages, effe grésage
dégraissant
« Action sur la
o couleur, agit
Oxyde de fer . Limitée « Limitee comme flux
grésant
« Rend plus
- Réduit la plasticité réfractaire, apporte
et la cohésion, o sensibilité au
Quartz effet dégraissant, ~ * Limitee refroidissement
favprise les (féle au point
feuilletages qguartz)

« Agit comme flux
Feldspath « Réduit la plasticité, , [ imitée grésant au-dessus
effet dégraissant de 1000 °C

« Action sur la
couleur, rend plus

Carbonates . Effet dégraissant « Limitée étrc_Jit le palier de
fusion, augmente
la porosité

« Diminue la
dilatation
. <o thermique
L ..., eravorisele « Défavorise la
Chamotte ) Rf?duc']t,la plasticité, séchage _ création du flux
effet egralssant « Réduit le retrait Visqueux
« Augmente la
porosité
A . .. . Favorise le « Crée un flux
Cendres volantes « Réduit la plasticite, c ViSqUeux
effet dégraissant sechage q
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Suivant la
température de

. fusion :
« Favorise le

séchage . réagit comme la
chamotte
« crée un flux
visqueux

effet dégraissant

La composition minéralogique des argiles influence également leurs propriétés thermiques.
Des études [45] ont montré que la présence des éléments micacés dans la terre cuite diminue
la conductivité thermique, alors que la présence de calcaire/dolomie augmente la valeur de
cette grandeur. De méme, une concentration importante en alumine augmente la conductivité
thermique. Récemment, Allegretta et al. [46] ont démontré que la présence de plus de 50 %
en masse du quartz réduit la conductivité thermique, tandis que la mullite et la cristobalite
augmentent cette propriété.

Brievement, les argiles illitiques, kaolino-illitiques ou calcaires sont ainsi bien adaptées pour la
fabrication des briques de terre cuite, notamment grace a leur plasticité, nécessaire au
fagonnage, et leurs propriétés réfractaires.

I.5. EIéments porosants

Dans le but d’améliorer les performances d’isolation thermique des murs, les fabricants de
l'industrie des briques de terre cuite cherchent davantage a diminuer la conductivité thermique
de leurs produits en augmentant la porosité du tesson grace a I'ajout d’agents porogénes.
Parmi ces additifs, et comme a été évoqué ci-dessus, les plus couramment utilisés sont les
déchets organiques, les sciures de bois ou les écorces de bois qui se décomposent et
dégagent du CO, créant ainsi des pores. Ici, un bref apercu sur des gisements et des types
de déchets de bois provenant des éléments d’ameublement et qui seront utilisés comme
agents porogénes dans le cadre de ce travail, est présenté.

1.5.1. Le bois dans les éléments d’ameublement

Le bois, matériau naturel et renouvelable, bénéficie aujourd’hui d’un légitime regain d’intérét
pour répondre aux problématiques du siécle qui démarre.

Selon une étude réalisée en 2015 par linstitut technologique FCBA (Forét, Cellulose, Bois-
construction, Ameublement), les déchets de bois représentent en 2012 environ 7,2 millions de
tonnes par an de déchets non dangereux, dont environ 1 Mt est valorisée en interne par les
entreprises les produisant. Pour les 6,2 Mt restantes, les gisements principaux sont les déchets
du batiment (2,0 Mt), les déchets des ménages et collectivités (1,9 Mt, majoritairement déchets
d’ameublement), les déchets industriels (1,2 Mt) et les déchets d’emballages (0,9 Mt).

57 % de ces déchets font I'objet d’'un recyclage matiére (en panneaux de particules
principalement) ou d’'une valorisation organique, 22 % sont valorisés en énergie et 21 %, soit
1,3 Mt, sont encore éliminés par enfouissement. Au vu de ces chiffres, il apparait donc que les
gisements a recycler ou a valoriser sont importants.

A travers ce projet, un nouveau débouché de valorisation des déchets de bois est étudié :
l'incorporation des déchets d’éléments d’ameublement-DEA (ou mobilier en fin de vie) dans la
fabrication des briques de terre cuite.
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L’ameublement se compose du mobilier ménager (meubles d’intérieur, meubles de cuisine,
de salle de bain, ...) et du mobilier professionnel (mobilier de bureau, mobilier d’éducation,
d’hoétellerie-restauration, ...).

1.5.1.1. Le bois massif

Le bois massif est utilisé tel quel mais également sous forme d’élément composé de plusieurs
lamelles collées entre elles, appelée bois lamellé-collé abouté (BLC, parfois appelé LCA)
constitués de 3 ou 4 plis (ou lamelles).

Les colles utilisées sont généralement la mélamine-urée-formol (MUF), celles & base du
polyuréthane (PUR) ou d’émulsion de polymére isocyanate (EPI). Le taux de colle est limité,
environ 2 % en masse.

I.5.1.2. Les panneaux de particules

Les panneaux de particules sont largement utilisés comme élément d’ameublement (en
particulier les étagéres et les armoires).

Il s’agit de panneaux constitués de particules de bois (grands copeaux, particules, copeaux de
rabotage, sciures) et/ou autre matériau lignocellulosique en forme de particules (amas de
chanvre, amas de lin, fragments de bagasse). Ces copeaux de bois ou de résidus sont
agglomérés a I'aide d’un adhésif [47].

Les panneaux de particules utilisés dans la fabrication de meubles de cuisine ou de salle de
bains sont généralement revétus, stratifiés ou mélaminés. La résine d’'urée-formol (UF) est la
plus fréquemment utilisée, la MUF peut également étre employée [48]. Le taux de colle est de
'ordre de 15 % en masse.

1.5.1.3. Les panneaux de fibres

Les panneaux de fibres sont utilisés dans les meubles de cuisine, salles de bain, bibliotheques,
placards, petit mobilier...

Les panneaux de fibres de bois sont des matériaux en plaque d'une épaisseur égale ou
supérieure a 1,5 mm, obtenus a partir de fibres lignocellulosiques avec application de chaleur
et/ou de pression. lls peuvent contenir un liant synthétique ainsi que d'autres additifs [49].

Les panneaux de fibres se classent selon leur procédé de fabrication et leur densité :

e panneaux a moyenne densité (MDF) : obtenus par procédé a sec (taux d’humidité des
fibres, au moment de la conformation, inférieur a 20 %). Les fibres sont agglomérées en
utilisant une colle (UF) avec un taux de 9 % en masse [48].

¢ panneaux durs (HDF) : obtenus par procédé humide (taux d’humidité des fibres, au
moment de la conformation, supérieur & 20 %). Les fibres sont agglomérées par pression
sans utilisation de colle.

1.5.1.4. Les panneaux de contreplaqué

Le contreplaqué est constitué de plusieurs feuilles de placage (plis dont I'épaisseur varie entre
0,8 a 4 mm), collées les unes sur les autres en croisant, a angles droits, le sens du fil du bois
[48]. L’épaisseur d’un panneau varie entre 1 mm et 50 mm, selon le nombre de plis qui le
compose [50].
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Les contreplaqués utilisés dans la fabrication des meubles intérieurs, sont généralement
assemblés avec la colle UF. Ceux utilisés dans les meubles de cuisine et de salles de bains
sont assemblées avec la colle MUF.

I.6. Grandeurs caractéristiques des briques et les méthodes d’évaluation

L’'objectif de ce projet est de développer de nouveaux produits allégés, destinés a la
construction, a base de mélanges argileux et de composés issus du bois présentant des
propriétés d’isolation thermique améliorées, tout en conservant une résistance mécanique
suffisante pour une utilisation en maconnerie porteuse, de fagon conforme a la réglementation.
Dans cette section seront présentées les grandeurs caractéristiques des briques de terre cuite
et les méthodes d’évaluation des propriétés recherchées.

1.6.1. Propriétés thermiques

L’'une des caractéristiques finales attendues aprés cuisson pour une brique de terre cuite
allégée est la diminution de sa conductivité thermique par rapport a celle de matériaux de
structure présents sur le marché. Le Tableau I-3 présente les intervalles des conductivités
thermiques des produits de terre cuite [44] [51].

Tableau I-3 : conductivités thermiques des produits de terre cuite [44] [51]

Matériau Terre cuite (sans Brique terre cuite (selon densité,
porosité) porosité et argile)

Conductivité thermique

(WomLK) 0,8a11 0,320,8

1.6.1.1. Techniques de mesure de la conductivité thermique

Il existe différentes techniques pour mesurer la conductivité thermique. Le choix de ces
techniques varie en fonction de plusieurs aspects : le régime thermique (stationnaire ou non
stationnaire), la géométrie de I'échantilon mesuré et la procédure de mesure des
températures et des flux thermiques.

1.6.1.1.1. La méthode du Hot Disk

Cette technique permet de mesurer, en régime transitoire, les quatre paramétres thermiques :
conductivité, effusivité, diffusivité et capacité thermique volumique (deux d’entre eux sont
mesurés, les deux autres sont déduits) [52] [53]. La mesure se fait a 'aide d’'une sonde (Figure
I-5), élément résistif de faible épaisseur, constituée d’un film de nickel sous forme d’une double
spirale enrobé d’un film en kapton. La sonde agit a la fois comme une source de chaleur mince
(par effet joule) et comme un capteur de température a travers la mesure de la résistance
électrique du fil de nickel. La mesure consiste a placer la sonde entre deux blocs du matériau
en étude puis a imposer une puissance a I'échantillon en faisant circuler un courant électrique
dans la sonde a partir d'un instant t = 0 s et a suivre I'élévation de la température au cours du
temps [32] [54].

En général, cette méthode convient pour tester des matériaux homogénes et isotropes ainsi
que des matériaux anisotropes ayant des valeurs de conductivité thermique, A, dans la plage
approximative 0,01 W.m1.K1 < A < 500 W.m™.K? [54] [55].
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Figure I-5 : schéma d’une sonde « Hot Disk »

1.6.1.1.2. La méthode du fluxmeétre

Cette technique basée sur la loi de Fourier permet de mesurer, en régime permanent, la
conductivité thermique des matériaux isolants (A < 1,5 W.m*.K). Un gradient thermique est
imposé a travers I'échantillon, qui est sous forme de bloc carré de dimension 30 x 30 mm et
est maintenu entre deux plaques de cuivre. La plague supérieure contient une source de
chaleur. La différence de température (AT) entre les deux plaques de cuivre ainsi que la
densité de flux (¢) sont obtenues a l'aide des thermocouples afin de calculer la résistance
thermique apparente (R*). Cette derniére correspond a la somme de deux résistances : la
résistance thermique du matériau et la résistance thermique de l'interface matériau/plagues
de cuivre (R¢). Ainsi, en mesurant les résistances thermiques de différents échantillons avec
différentes épaisseurs allant de 1,5 a 6 mm, la conductivité thermique peut étre calculée a
partir de la pente de la droite d’Equation I-1.

e
R*:I+RC

Equation I-1

Ou e est I'épaisseur de I'échantillon et A est la conductivité thermique du matériau.

La limite principale de cette technique est le temps nécessaire pour la stabilisation de la
température qui est d’environ 20 min.

1.6.1.1.3. La méthode Flash Laser

Cette technique est la méthode de mesure de la diffusivité thermique (a) la plus connue et la
plus utilisée. En connaissance de la capacité thermique massique et la masse volumique du
matériau a caractériser, elle permet d’accéder a la conductivité thermique de celui-ci a travers
la relation de 'Equation 1-2.

A=a.p.C,
Equation I-2
Ou A est la conductivité thermique (W.m™.K?), a est la diffusivité thermique (m2.s?), p est la

masse volumique (kg.m=) et C, est la chaleur spécifique du matériau (en J.kg*.K?).

Le principe de mesure de cette technique, développée par Parker [56], consiste & soumettre
la face avant d’un échantillon plan a une impulsion de flux de chaleur de courte durée et a
observer I'évolution temporelle de la température, appelée thermogramme (Figure 1-6), en un
ou plusieurs points de I'échantillon [57]. La diffusivité thermique a peut étre calculée selon
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I'expression de I'Equation I-3 oU e (en m) représente I'épaisseur de I'échantillon et ti, (en s)
représente le temps nécessaire pour que la face arriére de I'échantillon atteigne la moitié de
sa température maximale.

o2
a=0,139—
t1/2

Equation I-3

L’approche de Parker ne prenant pas en compte les pertes de chaleur. Les pertes de chaleurs
entre les deux faces de I'échantillon pourraient modifier la température maximale atteinte et
par conséquent modifier le temps ti, calculé ce qui entrainerait une imprécision de la valeur
de diffusivité thermique calculée.

Degiovani a donc développé d’autres équations permettant de calculer la diffusivité thermique
en prenant en compte les pertes de chaleur sur toutes les faces de I'échantillon (Equation -4,
Equation I-5 et Equation I-6). Le calcul de la diffusivité thermique fait intervenir des points
caractéristiqgues du thermogramme (T = f(t)) (Figure 1-6). En prenant tys, tin, tas, et tsisles temps
nécessaires pour que la face arriére de I'échantillon atteigne les fractions correspondantes de
sa température maximale.

Cette méthode peut étre utilisée pour mesurer la diffusivité thermique allant de 107 m?.s* a
1023 m2.s [54].

2

e? f f
a5 = 1 (08498 — 184512 +1,0315( 2 | ]
6 6
Equation I-4
e? b AN
@iy = [0,968 — 1,6382é +0,6148 é 1
6 6
Equation I-5
e? t2 AN
@z =i (51365 — 11,9554-2+7,1793 2 | |
6 6
Equation 1-6
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Température (°C)

Figure 1-6 : thermogramme de I'évolution de la température de I'’échantillon en fonction du temps

Les principales caractéristiques de ces trois techniques de mesure sont présentées dans le
Tableau I-4, adapté du travail de D.S. Smith et al. [54], afin de guider le choix de la technique
a utiliser pour un matériau donné. Par exemple, pour un matériau avec des pores de taille <
500 um, la technique flash laser est la plus adaptée, alors que pour des tailles de pore = 500
um, la technique fil chaud ou disque chaud est préférable.

Tableau I-4 : principales caractéristiques des techniques de mesures de la conductivité thermique (A)
et de la diffusivité thermiques (a) [54]

Technique Propriété Conductivité/diffu Dimensions des Taille Temps
mesurée  sivité admissible échantillons maximale de

de pore mesure

Fluxmeétre A <15W.mtK? Cube de 30 x 30 1 mm 10 min
mm,

1-6 mm en

épaisseur
Fil/Disque A 0,01-500 W.m1.K1 2 blocs : 100 x 50 x 5mm 1 min
chaud 25 mm
Flash a 107-10°m?.s* Disque : 6-12,7 mm 0,5 mm <10s
laser end,

1-3mm en

épaisseur

1.6.1.2. Outils de prédiction de la conductivité thermique effective de matériaux poreux

La conductivité thermique du matériau est également trés sensible a tous les défauts (taux de
porosité, inclusions de phases secondaires, interfaces cristallines) qui permettront de diffuser
le flux thermique [44]. Il existe plusieurs modéles analytiques décrivant la relation entre la
conductivité thermique et le taux de porosité d’'un matériau, permettant ainsi de prédire la
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valeur de la conductivité thermique effective de celui-ci. Dans le cas des matériaux poreux,
deux catégories de modéles sont distinguées. La catégorie des modeéles d’inclusions isolées
dans une matrice continue, Rayleigh, Hashin-Shtrikman, Maxwell-Eucken et Schulz. Et la
catégorie des phases interconnectées, Bruggeman et Landauer. Seront présentés ici
simplement les modeles les plus courants et les plus importants a cette étude.

La fraction volumique des pores sera notée v,. La conductivité thermique effective, la
conductivité thermique de la phase solide et la conductivité thermique des pores seront
exprimées en W.m™.K? et notées Aetr, As €t Ap, respectivement.

1.6.1.2.1. Modéles d’inclusions isolées

¢ Rayleigh : cas des cylindres

Le modele de Rayleigh considére un réseau de cylindres entourés de la phase solide (Figure
I-7), les cylindres sont orientés de maniére a ce que leurs axes de symétrie sont
perpendiculaires au flux de chaleur [58]. L'Equation I-7 permet de calculer la conductivité
thermique effective.

N _/1/1,,+As+vp(;1p—/15)
ST 0+ As + (A — Ap)

Equation I-7

#
i

Figure 1-7 : schéma de la géométrie des pores, modéle de Rayleigh

e Maxwell-Eucken : cas des spheéres

Ce modele, basé sur le modéle de Maxwell a été étendu par Eucken au cas d’une distribution
aléatoire d’inclusions sphériques, de diamétre différents, isolées dans une matrice (Figure 1-8)
[59] [60]. Ce modéle est valide tant que le champ thermique d’une particule n’influence pas
celui de ses voisines, quelle que soit la sphéere considérée. Pour cela un espacement suffisant
est nécessaire entre chacune des spheres (supérieur au rayon des spheres). Cette condition
impose des fractions d’inclusions (vp) faibles, d’ou I'utilisation du modéle uniquement pour des
porosités fermées et a des faibles taux de porosité (inférieure a 15-20 %) [61]. La conductivité
thermique effective est alors calculée par I'Equation I-8.

Ly et 20+ 25y — A)
ST T8 Qo+ 25 + 20, (As — Ap)

Equation I-8
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Figure 1-8 : schéma d’inclusions sphériques, modéle de Maxwell-Eucken

e Schulz : porosité fermée

Ce modéle tient compte en plus de la fraction volumique des pores, de la forme et I'orientation
de ces derniers [62]. Dans le cas d’une porosité fermée, 'Equation 1-9 permet de calculer la
conductivité thermique. Dans le cas d’'une porosité ouverte, la conductivité thermique peut
alors étre calculée a partir de la solution de 'Equation 1-10, en posant F = 1/2.

1—cos?a | cos’a

Aeff = As(l—vp) 1-F 2F

Equation 1-9

2(1 — cos?a) cos’a 2(1 —cos?a) cos’a
Up (’110 - Aeff) /1p T /1eff = (Up - DA — Aeff)

Aerr Ap + Aesr Aerr

Equation I-10

Ou F est un facteur de forme et a est I'angle d’orientation entre les pores et la direction du flux
de chaleur (Figure 1-9).

sens du flux de chaleur

-

=
L

Z

Figure 1-9 : définition de I'angle d’orientation a par rapport a la direction du flux de chaleur appliqué
[62]
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1.6.1.2.2. Modeles des phases interconnectées
e Landauer : porosité connectée

Ce modele, considérant deux phases, 'une (p) étant plus isolante que l'autre (s), réparties
aléatoirement, est basé sur la théorie du milieu effectif, c'est-a-dire en tenant compte des
fractions volumiques des différentes phases présentes [63]. A partir d’'une certaine fraction
volumique de la phase (p), la phase (s) n’est plus suffisante pour traverser le matériau de
facon continue, de ce fait, la phase (p) impose sa valeur de conductivité thermique, on parle
alors de percolation : pénétration des pores entre deux faces du matériau (Figure 1-10). La
fraction volumique des pores a partir de laguelle la phase (s) perd sa continuité est appelée «
seuil de percolation », elle est généralement autour de 65-70 %. Ce modéle, con¢u a la base
pour le domaine électrique, est toutefois appliqué en thermique et la conductivité thermique
effective est alors donnée par 'Equation I-11. Ce modele fonctionne bien dans le cas des
porosités ouvertes avec des taux de porosité 0,15 < v,< 0,65.

1
Aepf = 7 Ap(3vp - 1) + AS(Z - 3”1@) + \/[’110(31710 - 1) + /15(2 - 3%)]2 + 84,4

Equation I-11

Figure 1-10 : schéma de percolation de la phase solide par les pores

Les modéles présentés ci-dessus permettent de prédire la valeur de la conductivité thermique
d’'un matériau poreux. Toutefois, il est nécessaire d’avoir des informations sur la microstructure
de celui-ci. En effet, la pertinence du modéle analytique ainsi que la précision de la valeur de
la conductivité thermique effective calculée dépendent de la microstructure réelle du matériau.

1.6.2. Propriétés mécaniques

Dans le secteur du batiment, la résistance mécanique des briques de structure est capitale. Il
est alors nécessaire et indispensable de préserver cette propriété dans les briques de terre
cuite allégées. Les Tableau I-5 et Tableau I-6 présentent quelques valeurs de résistance a la
compression et de résistance a la flexion des productions courantes dans le domaine de la
construction relatif a la terre cuite [44].
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Tableau I-5 : exemples de résistances a la compression pour des productions courantes en terre cuite
[44]

Résistance ala compression (MPa)

Terre cuite 44200
Brique 20
Brique (allégée) 4240
Brique (dense) 12,5a40

Tableau I-6 : exemple de résistance a la flexion pour des productions courantes en terre cuite [44]

Résistance a la flexion (MPa)

Brique 8

1.6.2.1. Méthodes de mesure des propriétés mécaniques

1.6.2.1.1. Essai de compression

L’essai de compression est plus adapté pour les matériaux a rupture fragile comme celui des
céramiques. Il consiste a comprimer un échantillon de forme cylindrique (dont la hauteur est
supérieure a deux fois le diamétre) entre deux plateaux paralleles d’'une presse rigide et la
force axiale est augmentée jusqu’a la rupture de I'éprouvette. La valeur maximale Fmnax de la
force (N) permet de calculer la résistance en compression uniaxiale Ocomp (MPa) de
I'échantillon donnée par 'Equation 1-12 avec S la surface de I'échantillon (mm?).

_ Fnax
Ocomp = S

Equation I-12

1.6.2.1.2. Essai de flexion

L’essai de flexion trois points est un essai mécanique permettant de mesurer la contrainte a la
rupture en flexion d’'une éprouvette parallélépipédique de matériau. Il consiste a appliquer une
charge au centre de cette éprouvette posée sur deux appuis simples. A partir de sa géométrie
et de la force a la rupture mesurée (Fmax) correspondant a la force maximale, la contrainte a la
rupture peut étre déterminée en utilisant 'Equation I-13. En régle générale, plus les dimensions
de I'éprouvette sont importantes et plus la valeur de contrainte a la rupture est faible. La vitesse
de traverse est généralement fixée a 0,5 mm.min™.

3FnaxL
Uflex = thz

Equation I-13

Avec L : longueur, b : largeur et h : hauteur de I'éprouvette (mm).
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1.7. Conclusion

L’état de I'art présenté dans ce chapitre a permis de relever un certain nombre de verrous
techniques et technologiques de ce projet, liés principalement a la nature de I'agent porogéene
retenu, au procédé de fabrication ainsi qu’a I'obtention des propriétés d’usage souhaitées.

Les verrous concernent tout d’abord la nature chimique de I'agent porogéne. En effet, les
déchets d’élément d’ameublement (DEA) contiennent en plus du bois et des colles de
fabrication, d’autres produits de finitions (papier, peinture, vernis, cires, lasures, etc.) afin de
protéger le bois contre 'lhumidité et 'usure mécanique et pour améliorer son effet décoratif.
Ces produits de finition peuvent comporter dans leur formulation des pigments d’origine soit
organique (de synthese), soit minérale (métaux lourds tels le plomb, le chrome, le titane, le
cadmium...etc. Il convient donc de s’interroger sur la nature des gaz émis lors du traitement
thermique et leur impact sur I'environnement. Une des solutions a cet aspect consiste a
évaluer théoriguement la composition chimique de ces gaz a partir de I'analyse chimique des
déchets, et a comparer ces prédictions avec des mesures obtenues par exemple par le
couplage de I'ATD/ATG et la spectroscopie infrarouge ou spectrométrie de masse (appareils
disponibles au laboratoire). De plus, les déchets de bois peuvent également présenter des
revétements, des colles, des restes de décoration, etc., autres que le bois. Ce point peut étre
adresseé en sélectionnant des les plateformes de collectes des échantillons représentatifs triés.
Un autre verrou a lever concernant la matiére premiére bois issu de 'ameublement est sa
transformation (broyage, séparation, etc...) pour l'incorporer en tant qu’agent porogéne dans
la matrice minérale. Il convient donc de déterminer les prestataires et les outils disponibles
pour effectuer ce travail, sachant qu’'un certain nombre de prérequis doivent étre observés,
comme par exemple une taille de particules de I'ordre du millimétre. Ensuite, les porogénes
obtenus seront caractérisés en termes de distribution de taille de particules et de forme.

Concernant le procédé d’élaboration, un défi est d’améliorer I'insertion du porogéne dans la
matrice minérale. Ce point peut étre adressé par un prétraitement chimique du porogene
éventuel [58]. Ensuite, il convient d’optimiser la formulation pour obtenir un produit final extrudé
(mode de mise en forme retenu) sans défaut. Les leviers pour atteindre I'optimisation des
formulations sont par exemple 'ordre d’introduction des constituants, le taux d’eau, la quantité
de porogéne introduite, la répartition de ce porogéne au sein de la matrice argileuse, etc.

Enfin, 'obtention des propriétés thermiques et mécaniques souhaitées est intimement liée a
'organisation de I'architecture poreuse au sein du matériau. Cet aspect peut étre contrdlé en
caractérisant I'évolution de l'organisation du réseau poreux lors des différentes étapes du
procédé de fabrication, depuis la mise en forme jusqu’au traitement thermique. La connectivité,
la taille et la forme des pores dans le produit final permettront également de relier les
performances thermiques et mécaniques aux caractéristiques retenues.
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I.1. Introduction

Dans ce chapitre, la caractérisation des matieres premiéres utilisées dans le projet BRITER
sera menée. Les matiéres premiéres concernées sont (i)-un mélange argileux fourni par le
Centre Technique de Matériaux Naturels de Construction (CTMNC), qui constitue la matrice
argileuse des brigques a fabriguer, (ii)-les déchets de bois fournis par linstitut technologique
Forét, Cellulose, Bois-construction, Ameublement (FCBA), utilisés comme porogénes, et (iii)-
les porosants lamellaires type copeaux de bois, utilisés également comme porogénes et
présentant des facteurs de formes plus élevés. Les méthodes de préparation et de
caractérisation spécifiqgues a chaque matiere seront décrites et les résultats de ces
caractérisations seront présentés.

I1.2. Matieres premiéres

[1.2.1. Mélanges argileux (MA)

Le mélange argileux utilisé dans cette étude est issu du Centre Technique de Matériaux
Naturels de Construction (CTMNC) et correspond a un mélange industriel de fabrication de
tuiles. Ce mélange argileux est désigné tout au long de cette étude par (MA). Le lot de MA
fournis a été stocké a I'air ambiant tout au long de la période de I'étude et a été caractérisé
afin d’identifier ses propriétés physiques, chimiques et minéralogiques.

[1.2.1.1. Caractérisations physiques

11.2.1.1.1. Teneur en eau MA

La teneur en eau du mélange argileux MA a été obtenue par la méthode de la dessiccation a
I'étuve, selon la norme expérimentale [NF EN 1097-5, 2008] [64]. Il s’agit de la détermination
de la quantité d’eau libre qui peut se trouver soit a la surface, soit a l'intérieur des grains, dans
les pores accessibles a I'eau, par séchage a I'étuve, pendant au moins 24 h, a une température
de 110 £ 5 °C.

11.2.1.1.2. Masse volumique absolue MA

La masse volumique absolue du mélange argileux MA a été déterminée a l'aide d’'un
pycnometre a hélium, sur un échantillon pulvérulent.

Le pychnométre a hélium permet de déterminer la masse volumique d’'un échantillon solide de
masse connue a partir de la mesure précise de son volume (Equation 1I-3). L’échantillon &
analyser, au préalable séché, est introduit dans la cellule du pycnométre. Le gaz utilisé est
généralement de I'hélium en raison de son faible diamétre atomique qui lui permet de pénétrer
de tres petites cavités. L’hélium est injecté a une pression P; dans une cellule de référence de
volume connu Vi. L'hélium est ensuite libéré dans I'enceinte de mesure de volume Vq
contenant I'échantillon, une nouvelle pression est alors obtenue, notée P.. Le volume de
I'échantillon V. est alors déterminé en utilisant la loi de Mariotte selon I'Equation 11-2 et
I'Equation 11-2 :
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Pr.Vy =P,(Vo + V1 — Vo)
Equation I1-1

Equation 11-2

Avec :

Vo : le volume de I'enceinte de mesure (cm?) ;

V1 : le volume de I'enceinte de référence (cm?®) ;

Ve : le volume de I'échantillon (cm?®) ;

P : la pression de 'hélium dans I'enceinte de référence (Pa) ;

P : la pression de 'hélium aprés détente dans I'enceinte de mesure (Pa).

La masse volumique p est déduite ainsi (Equation 11-3) :

p:

o~| 3

Equation 11-3
Ou:
p : la masse volumique absolue (g.cm™) ;

m : la masse de I'’échantillon (g) ;

Ve : le volume de I'échantillon de masse m (cm?3).

11.2.1.1.3. Surface spécifique (BET)

La méthode BET, Brunauer, Emmet et Teller permet de déterminer le volume de diazote (N2)
adsorbé par I'échantillon a basse température. Elle permet ainsi de mesurer la surface
spécifiqgue externe des grains en faisant I'approximation a ce que les grains sont de forme
sphérique. La mesure BET a été réalisée sur un échantillon du mélange argileux MA broyé
préalablement dans un mortier en agate. L’appareil utilisé pour la mesure est le TriStar 11 3020
de MICROMERITICS.

Le Tableau II-1 présente les résultats des essais cités ci-dessus obtenus pour le mélange
argileux MA.

Tableau II-1 : propriétés physiques du Mélange Argileux MA, valeurs moyennes de trois échantillons

Masse volumique  Surface spécifique
Teneur en eau (w)

absolue (BET)
(%)
(g.cm?) (m2.g™)
Mélange argileux
3+0% 2,57 £ 0,00 26,9+ 0,2

(MA)
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11.2.1.2. Plasticité

La plasticité est définie comme étant I'aptitude d’un matériau a se déformer au point d’acquérir
une nouvelle forme d’'une maniére permanente sans se rompre. C'est 'une des propriétés
fondamentales d’'une argile [65]. L’adsorption d’eau était dés l'origine I'un des caractéres
distinctifs de I'argile. En contact de I'eau, et sous l'effet des forces intermoléculaires, les
molécules d’eau se concentrent a la surface des plaquettes d’argile [66]. Le film d’eau adsorbé
produit des mouvements de glissement de ces plaquettes les unes sur les autres, ce qui leur
confére un comportement de moins en moins rigide. C’est justement ce mécanisme qui
confére a l'argile son caractére plastique. Celui-ci est aussi dépendant d’une certaine teneur
en eau. Atterberg a défini les différents états d’un sol en fonction de sa teneur en eau. Ainsi,
ont été déterminées les limites portant son nom, dites limites d'Atterberg. Les limites
d’Atterberg sont les teneurs en eau présentant les limites de passage de l'argile d’'un état
plastique a un état liquide. La limite de plasticité (wp) est la teneur en eau correspondante au
passage de I'état solide a I'état plastique, et la limite de liquidité (w.) correspond au passage
de I'état plastique a I'état liquide [65] [67] [68].

La détermination de ces deux limites pour le mélange argileux MA a été effectuée suivant la
norme NF P 94-051 [69]. Le Tableau II-2 présente les limites d’Atterberg, ainsi que l'indice de
plasticité du Mélange Argileux MA. L’indice de plasticité (Ip) est la différence entre la limite de
liquidité (w.) et la limite de plasticité (wp), il représente I'étendue de la plage de plasticité de
l'argile étudiée.

Tableau I1-2 : limites d’Atterberg du Mélange Argileux MA

Limite de plasticité  Limite de liquidité Indice de plasticité
(we) (%) (wo) (%) (Ip = wL — wp)

Mélange Argileux
(MA)

18 31 13

Cet essai dépendant beaucoup de I'exécution, les résultats présentés dans le Tableau II-2
sont alors des valeurs moyennes obtenues suite a trois essais répétitifs pour limiter les marges
d’erreur.

La limite de plasticité obtenue donne une valeur approximative de la quantité d’eau nécessaire
au fagconnage des briques par extrusion, sans tenir compte des additifs.

Les résultats obtenus indiquent que, selon la classification du diagramme de plasticité (Figure
[1-1) [70], le mélange argileux en étude se classe parmi les argiles moyennement plastiques.
Par conséquent, la teneur en eau nécessaire, pour assurer une cohésion convenable
permettant d’extruder le MA, doit étre supérieure ou égale a la limite de plasticité (teneur en
eau de fagonnage = wp).
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Figure 1I-1 : diagramme de plasticité, cohésion d’une argile [70]

11.2.1.3. Analyse granulométrique

L’analyse granulométrique consiste a répartir les particules solides d’un échantillon en fonction
de leurs tailles. Elle fournit les proportions des particules de différents diamétres. Cette analyse
a été effectuée sur le mélange argileux MA par tamisage en voie humide suivant la norme [XP
CEN ISO/TS 17892-4] [71]. Un échantillon de MA a été délayé dans de I'eau pour éliminer les
agglomérats. Ensuite, le matériau a été tamisé par voie humide a travers une série de tamis
allant de 2 a 0,063 mm, en utilisant une tamiseuse électronique. Les masses retenues sur
chaque tamis ont été séchées a I'étuve puis pesées.

La Figure 1I-2 illustre la distribution granulométrique du mélange argileux MA.

D’aprés la répartition des fractions granulaires de la norme NF EN ISO 14688-1 (2003) [72],
le mélange argileux MA en étude est constitué majoritairement d’'une fraction argileuse (48 %m
de particules de taille inférieure a 2 um), de 22 % de limon (particules de taille comprise entre

2 um et 63 um) et de 30 %m de sable (particules de taille supérieure comprise entre 63 um et
2 mm).
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Figure 11-2 : distribution granulométrique cumulée du mélange argileux MA

11.2.1.4. Composition chimique et minéralogique

La Spectrométrie de Fluorescence des Rayons X (XRF) est une technique d’analyse chimique
permettant 'analyse chimique élémentaire, qualitative et quantitative d’un matériau. Son
principe consiste a bombarder la matiére avec des rayons X, qui réémet de I'énergie sous
forme de rayons X ; c'est la fluorescence X, ou émission secondaire de rayons X. Le spectre
des rayons X émis par la matiére est caractéristique de la composition de I'‘échantillon, en
analysant ce spectre, il est possible de déduire la composition élémentaire, c'est-a-dire les
concentrations massiques en éléments. L'échantillon doit offrir au rayonnement primaire une
surface plane de quelques centimeétres carrés de maniére a bien utiliser le faisceau incident.
Pour cela, un échantillon sous forme de poudre du mélange argileux MA a été préparé, a l'aide
de I'appareil de Fusion Le Neo Fluxer, par fusion vitrifiante avec du Tétraborate de Lithium, a
hauteur de 10 g de Tétraborate de Lithium pour 1 g de poudre de MA (précision de = 0,0001
g), cette préparation donne a I'’échantillon I'aspect de perle. Les pourcentages massiques
d’oxydes, ainsi que la perte au feu (P.a.F) sont présentés dans le Tableau II-3.

Le mélange argileux MA se compose majoritairement de la silice (SiO2), provenant
essentiellement des phyllosilicates et du quartz. Il contient aussi une concentration importante
en Al,Os, liée aux minéraux argileux présents, et qui contribue a la bonne plasticité du mélange
[44]. Le mélange argileux MA se caractérise également par une présence considérable
d’'oxyde de fer de l'ordre de 6,5 %m ce qui confére la couleur rouge aux produits aprés la
phase de cuisson. La présence d’autres oxydes (K, Mg, Ca) a été aussi détectée dans
'analyse de cet échantillon.

La composition minéralogique du mélange argileux a été déterminée par la technique de la
diffraction des rayons X (DRX). Cette technique, basée sur l'interaction des rayons X avec la
matiére, permet d’'identifier les phases cristallines, de calculer leur degré de cristallinité et de
détecter les phases vitreuses lorsqu’elles sont présentes en quantités suffisantes [73]. Elle
repose sur le calcul des distances interréticulaires caractéristiques d’'un composé donné, a
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partir de la mesure des angles de diffraction. La relation qui permet ce calcul est basée sur la
loi de Bragg (Equation 11-4) :

nil = Zdhleine

Equation I1-4

Ou, « n » est un nombre entier qui représente I'ordre de la diffraction, « A » la longueur d’'onde
utilisée, « d » la distance réticulaire et « 8 » I'angle de diffraction (ou du rayon incident).

Le diffractométre utilisé est le D8 Advance New, montage Bragg-Brentano. Les échantillons
sous forme de poudre ont été analysés, a température ambiante, dans des porte-échantillons
de 25 mm de diameétre mis en rotation de 15 tr.min, avec une anticathode de cuivre (A c, =
1,54 A). Le temps d’acquisition était de 57 min sur une plage angulaire de 3-70° (28) avec un
pas de 0,012°. L’analyse qualitative des phases a été effectuée avec le logiciel DIFFRACplus
EVA.

L’'analyse a été effectuée sur chacune des fractions granulaires obtenues dans l'analyse
granulométrique. Les diffractogrammes des différentes fractions granulaires sont présentés
dans la Figure 11-3.

Les fractions granulaires de MA se composent des minéraux argileux types : kaolinite, illite,
smectites, muscovite, en plus des feldspaths (albite), de la calcite, du microcline et du quartz.
La kaolinite, les smectites et lillite ont une taille de particules < 400 ym. Le quartz, les
feldspaths et la calcite sont représentés par des particules de taille allant de 63 um a 2 mm.

La présence de la kaolinite dans ce mélange argileux aide a obtenir une plasticité adaptée a
une mise en forme par extrusion, tandis que la présence de quartz diminuera cette derniere
[44]. Ces résultats sont en accord avec les résultats des limites d’Atterberg obtenus pour ce
mélange argileux, qui ont permis de classer ce matériau parmi les argiles moyennement
plastiques.

Tableau I1-3 : composition élémentaire du mélange argileux MA

Composition élémentaire (%m)

SiO» A|203 Fe, O3 K,O MgO CaO P.a.F

Mélange argileux (MA) 61,0 195 65 35 15 11 48
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Q : Quartz 00-046-1045
I lllite 04-012-1957
M : Muscovite 00-058-2036
K : Kaolinite 00-058-2001
WC : Microcline  04-008-1783
A : Albite 00-009-0466
C : Calcite 01-086-2336

S : Smectites 00-058-2027
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Figure 11-3 : diffractogrammes des différentes fractions granulaires du mélange argileux MA

11.2.1.5. Analyse thermique (ATG-DSC)

Les analyses thermiques permettent d'identifier I'évolution d'un matériau en fonction de la
température. Les plus utilisées sont l'analyse thermogravimétrique (ATG) et l'analyse
thermique différentielle (ATD) ou la calorimétrie différentielle & balayage (DSC). L'analyse
thermogravimétrique (ATG), consiste a suivre les variations de masse d'un échantillon durant
le traitement thermique, sous atmosphére et température contrdlées. Le traitement thermique
des argiles entraine plusieurs phénomeénes. Entre autres, I'élimination de matieres organiques,
la décomposition de certains minéraux souvent associés, le départ d’eau physiquement liée
(la déshydratation) et chimiquement liée (déshydroxylation). Chaque phyllosilicate est
caractérisé par un domaine de déshydroxylation distinctif. Ainsi, la mesure
thermogravimétrique sert non seulement a suivre linfluence du cycle thermique, de
I'atmosphére et d'additifs sur la perte ou le gain de masse, mais également aide a conclure
sur I'analyse qualitative d’'une argile donnée [74]. La calorimétrie différentielle & balayage
(DSC), quant a elle, permet de déterminer la variation de flux thermique émis ou regu par un
échantillon par rapport a une référence, lorsqu’ils sont soumis a une programmation de
température, sous atmosphére contrélée. Lors d’'une chauffe ou d’un refroidissement, toute
transformation intervenant dans un matériau est accompagnée d’'un échange de chaleur, la
DSC permet de déterminer la température de cette transformation et d’en quantifier la chaleur.
Ainsi, elle permet de distinguer les transformations endothermiques et les transformations
exothermiques. Dans le cas des minéraux argileux, qui subissent des déshydroxylations au
cours du traitement thermique, 'ATD ou la DSC peut aider a identifier les phases présentes et
méme de les quantifier si les transformations ne s’effectuent pas dans la méme zone de
température [75].

L’évolution thermique du mélange argileux MA a été étudiée a laide de Ilanalyse
thermogravimétrique (ATG) couplée a la calorimétrie différentielle a balayage (DSC) [74] [75],
en utilisant 'appareillage LabSys, composé d’'un module balance TG, d’'un module four et d’'un
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logiciel pilotant les modules. Un échantillon de MA a été pesé et mis dans un creuset en
alumine sur le capteur TG de I'appareil. La mesure de la température a été effectuée par le
thermocouple associé au capteur TG. Le cycle de chauffage adopté pour étudier le
comportement du MA, consiste a chauffer I'échantillon de fagon continue jusqu’a 1100 °C,
avec une vitesse de montée en température de 2 °C.min, puis a refroidir I'échantillon jusqu’a
température ambiante, avec une vitesse de refroidissement de 10 °C.min™. L’analyse a été
effectuée sous air.

Les courbes ATG-DSC du mélange argileux MA sont présentées sur la Figure 11-4.

La courbe ATG montre que la perte de masse augmente avec la température. Cing pics
observés sur la courbe DSC indiquent les points d’inflexion de la courbe ATG. Le Tableau Il-4
présente I'attribution des phénoménes observés lors de I'analyse en ATD-DSC.
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Figure 1l-4 : courbes ATG-DSC du mélange argileux MA, sous air

Tableau 11-4 : réactions observées au cours de I'analyse ATD-DSC du mélange argileux MA

Température Nature de la Perte Attribution
o transition de
(°C) masse
(%)

30-200 endothermique 3,3 Départ de I'eau d’hydratation.

200-330 endothermique 0,4 Décomposition de I’hydroxyde de fer
(FeO(OH)) en oxyde de fer (Fe»O3) qui
donne la coloration rouge a la terre aprés
cuisson, selon la réaction de I’Equation 11-5
[44] [76].
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ZFQO(OH)(C) - F€203(C) + HZO(g)

Equation I1-5

330-700 endothermique 3,5 Départ de I'eau de constitution et
décomposition de la kaolinite qui se
transforme en métakaolinite, selon la
réaction de 'Equation 11-6 [32] [76] [77].

Aly03Si,05(0H) 4y = ALSiz 07y + 2H,0()

Equation 11-6
573 endothermique - Transformation du quartz a en quartz 8.
700-800 endothermique 0,3 Décomposition du carbonate de chaux

(CaCos) en chaux vive (Ca0), selon la
réaction de I'Equation II-7.

CaCO3(S) - Cal) + COz(g)

Equation 11-7

950 exothermique - Formation de mullite (3A1205,2Si02) a partir
des métakaolins (Equation 11-8).

341,507y = 3A1,03.2Si0; ) +4Si0;

Equation 11-8

(9) : phase gazeuse, (s) : phase solide, (c) : phase condensée (solide ou liquide)

11.2.1.6. Observation microscopique par MEB du MA

La microscopie électronique est un moyen d'investigation incontournable pour I'étude locale
des évolutions microstructurales d'un matériau. Le Microscope Electronique & Balayage (MEB)
permet I'observation de la topographie des surfaces d’un échantillon. Le fondement de cette
microscopie est basé sur la détection des électrons secondaires émergents de la surface sous
I'impact d'un trés fin faisceau d'électrons primaires qui balaye la surface observée pour obtenir
des images de lI'objet. Généralement, cet appareillage est combiné a la microanalyse par
Energie Dispersive de rayons X (EDX) qui permet I'analyse élémentaire sur des surfaces aussi
petites que la taille du nanométre en diametre. L'impact du faisceau d'électrons sur
I'échantillon produit des rayons X qui sont caractéristiques des éléments présents sur
I'échantillon. L'analyse peut servir a faire ressortir par cartographie la distribution d'éléments
issus de la zone numérisée sous forme d’'image. L'observation MEB des minéraux argileux
permet notamment de suivre I'évolution de la microstructure apres traitement thermique et de
détecter I'apparition de nouvelles phases si le contraste chimique le permet. La technique MEB
produit des images avec une résolution d’environ 50 nm d’ou la nécessité de recourir au MET
(Microscopie Electronique a Transmission) dans le cas des observations nanométriques. En
revanche, l'application de cette technique est délicate pour les minéraux argileux car ceux-ci
sont trés sensibles a I'effet combiné du vide et des échauffements locaux dus au faisceau
d'électrons [78].

La microstructure du mélange argileux MA a été observée a l'aide d’'un microscope
électronique a balayage (MEB) [78]. Le microscope électronique a balayage utilisé est le JEOL
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IT 300. Pour ce faire, des échantillons sous forme de poudre de MA ont été déposés sur des
supports en carbone qui jouent le réle d’adhésif et de substrats plats. Vu que les échantillons
ne sont pas conducteurs, ceux-ci ont été métallisés par pulvérisation cathodique de platine,
dans une enceinte sous vide, jusqu'a obtention d’'un dép6t de 10 nm environ. Une fois
métallisés, les échantillons sont introduits dans la chambre du MEB pour 'analyse. La Figure
II-5 présente I'observation microscopique d’'un échantillon du mélange argileux MA.

Cette observation microscopigue montre que la texture est relativement compacte, formée de
plusieurs feuillets plans superposés, sans montrer de disposition préférentielle de ceux-ci.
Cette disposition aléatoire laisse apparaitre quelques mésopores.

Mésopore

Figure 11-5 : image MEB du mélange argileux MA

[1.2.2. Déchets d’ameublement (DEA)

Les déchets de bois valorisés dans ce projet sont issus de produits en fin de vie de la filiere
ameublement (DEA : déchets d’éléments d’ameublement). Les DEA utilisés ont été
sélectionnés, par les deux partenaires FCBA et IRCER au centre de tri SEMARDEL (sur le
site de SEMAVAL) (Figure 1I-6). Ainsi, cing catégories de DEA ont été définies [47] [49] [79] :

¢ bois massif non revétu, désigné par BMNR ;

¢ bois massif revétu, désigné par BMR ;

e panneaux de particules, désigné par PP ;

¢ panneaux de fibres & moyenne densité, désigné par MDF ;
¢ panneaux de fibres a haute densité, désigné par HDF.
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(b)

Figure 11-6 : (a) Déchets de bois issus de DEA et (b) sélection et constitution des cinq catégories de
DEA

11.2.2.1. Réduction granulométrique des DEA

Afin de pouvoir caractériser et utiliser les DEA comme agent porogéne au sein de la matrice
argileuse, une réduction de la taille des différents DEA était nécessaire.

La réduction granulométriqgue des DEA a été effectuée par la technique de broyage chez un
prestataire (RAGT ENERGIE)2. Les DEA ont été d’abord séchés avec un séchoir double
caisson a air pulsé, puis ils ont subi un déchiquetage en utilisant un broyeur lent a couteaux
avec grille de 10 mm. Ensuite, les DEA ont été broyés a I'aide de broyeurs avec des tailles de
grilles différentes, afin de limiter le défibrage de la matiére. Deux types de broyeurs ont été
utilisés, un broyeur rapide a marteaux avec grilles de 3 mm et un broyeur rapide a marteaux
avec grilles de 1 mm.

Les cing catégories de DEA ont été livrées apres broyage a IRCER. Les DEA broyés ont été
homogénéisés et stockés. L’homogénéisation a été faite manuellement a I'aide d'une pelle,
puis les DEA ont été stockés dans des bidons en plastique pour toute la période de I'étude.

La Figure II-7 présente I'aspect physique des cinq catégories de DEA, avant et aprés broyage.

La détermination de la distribution granulométrique des DEA a été réalisée a l'aide du
Granulométre Laser Mastersizer 2000, sur les DEA broyés mis en suspension dans de I'eau
et sous agitation afin d’assurer une meilleure dispersion des particules. La Figure [I-8
représente les courbes granulométrigues des cing catégories de DEA en pourcentage
volumique cumulé en fonction de la taille des particules. Les DEA représentent tous des
particules de taille inférieures a 1 mm. La majorité des particules de MDF (99 %), HDF (95 %)
et BMNR (92 %) sont de taille inférieure a 1 mm. Le BMR et le PP se composent
respectivement de 80 % et 70 % d’éléments de cette taille. Le MDF et HDF représentent les
DEA avec des tailles de particules les plus fines (Dsompr) = 157 pm et Dsoripry = 211 pm). Le
BMNR représente les DEA avec des particules de tailles moyennes (Dsoemnr) = 309 pm).
Tandis que le BMR et le PP représentent les DEA avec des tailles de particules les plus
grandes, 478 um et 628 um, respectivement. La fraction granulométrie visée dans cette étude
est la fraction : 400 um < [x] < 1 mm. D’apreés les résultats obtenus (Figure 1I-8), le BMNR, le
BMR et le PP se composent de 33 %, 32 % et 32,5 %, respectivement, d’éléments de cette

2R.A.G.T ENERGIE, Zone Innoprod, Chemin de la teuliére, 81000 ALBI
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fraction. Le MDF et le HDF quant a eux comportent une proportion moindre en particules de
la fraction 400 um < [X] < 1 mm (respectivement 22,5 % et 27 %). Bien que les cing catégories
des DEA ont subis le méme protocole de broyage, mais en raison de leur type (bois massif,
panneaux de particules ou de fibres), leur comportement au broyage n’était pas identique.
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Figure 11-7 : aspect physique des DEA ; gauche : avant broyage et droite : aprés broyage
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Figure 11-8 : distribution granulométrique en pourcentage cumulé des cing catégories de DEA aprés
broyage
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[1.2.2.2. Caractérisation chimique élémentaire

Dans le but de comprendre le comportement a la combustion et de pouvoir comparer les cing
catégories des DEA, les teneurs en éléments carbone (C), hydrogéne (H), oxygene (O), azote
(N), fluorures, chlorures, bromures et pentachlorophénol (PCP), soufre et métaux lourds ont
été recherchées. L’analyse de la teneur en éléments C, H, O et N a été effectuée a l'institut de
Chimie des Substances Naturelles (I.C.S.N.) du CNRS. Les deux autres analyses ont été
réalisées par le laboratoire de chimie — écotoxicologie de FCBA.

Le Tableau II-5 présente les teneurs en C, H, O et N des cinq catégories des DEA. Les
différentes catégories des DEA ont montré des teneurs en carbone (C), hydrogéne (H) et
oxygéne (O) assez similaires. Cependant, la teneur en azote (N) varie d’'une catégorie a 'autre.
Le BMNR, BMR et HDF ont une teneur en azote (N) faible a négligeable, tandis que le PP et
le MDF présentent une teneur en azote (N) de 'ordre de 3 a 4 %m en raison des liants (colles)
utilisés pour leur fabrication [47] [49].

Tableau I1-5 : teneur en éléments CHON des cing catégories de DEA

Composition en (%m)

BMNR BMR PP MDF HDF
C 47,8 46,5 449 45,2 48,1
H 5,8 5,8 5,9 5,9 5,7
(@) 449 45,6 43,4 43,2 447
Absent ou Absent ou
N 0,3 2.8 4.3
traces traces

Les résultats de la teneur en fluorures, chlorures, bromures et pentachlorophénol (PCP) sont
regroupés dans le Tableau II-6. Les cing catégories de DEA ont révélé les mémes teneurs
faibles (inférieures a 5 mg.kg™?, qui correspond a la limite de détection ou quantification, pour
les bromures et les fluorures), excepté la teneur en fluorures pour le BMR qui est plus élevée
(46,3 mg.kg™). Pour ce qui est des teneurs en chlorures, les valeurs différent d’'une catégorie
de DEA a l'autre ; elles sont importantes dans le BMNR, le BMR et le PP, et plus faibles dans
le MDF et le HDF. En outre, les différentes catégories de DEA ont des teneurs faibles en
pentachlorophénol (inférieures, égales ou proches de la limite de détection ou quantification :
0,2 mg.kg?), hormis le PP qui présente une teneur plus importante (1,4 mg.kg™).

Néanmoins, les valeurs obtenues dans cette analyse sont faibles. A titre indicatif, les seuils
réglementaires autorisés par I'Etat pour l'utilisation de broyats d’emballages en bois comme
combustible ne sont pas dépassés. lls sont respectivement de 900 mg.kg™ et 3 mg.kg™ pour
le chlore et le PCP [80].

Le dosage en soufre et métaux lourds des différentes catégories de DEA est présenté dans le
Tableau II-7. Les teneurs en Cd, Hg, As, Cr et B sont faibles (inférieures a 2 mg.kg™? : limite de
détection ou quantification) pour les différentes catégories de DEA. La teneur en soufre (S)
différe d’une catégorie a I'autre. La plus forte présence de soufre (S) a été enregistrée dans le
PP et le MDF, avec respectivement des valeurs de 398,5 et 381,5 mg.kg™. Ceci peut étre lié
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aux durcisseurs contenus dans les colles utilisées pour la fabrication de ce type de bois.
Concernant le dosage en plomb (Pb) et en zinc (Zn), les différentes catégories de DEA ont
respectivement des teneurs identiques et assez proches, a I'exception du BMR pour lequel
une teneur respectivement en Pb et en Zn est de 47 mg.kg™ et 142,3 mg.kg™. Ceci peut trouver
une explication dans I'existence de pigments minéraux dans les produits de finition du bois
(peintures, lasures...) employés en revétement. Par ailleurs, le dosage en élément Cu le plus
important a été marqué pour le PP. Cette teneur pourrait étre liée a la présence de bois recyclé
utilisé comme matiére premiére secondaire dans la fabrication des PP.

Tableau 11-6 : teneurs en fluorures, chlorures, bromures et pentachlorophénol (PCP) des cing
catégories de DEA

Teneurs en anions et PCP en mg.kg™! de matiére séche

BMNR BMR PP MDF HDF
Chlorures 246 171 332 75 29,8
Fluorures <5 46,3 <5 <5 <5
Bromures <5 <5 <5 <5 <5
Pentachlorophénol 0,2 0,7 14 <0,1 <0,2

(PCP)

Tableau 11-7 : dosage en soufre et métaux lourds des cing catégories de DEA

Dosage en soufre et métaux lourds en mg.kg? de matiere séche

BMNR BMR PP MDF HDF
S 173,9 232 398,5 381,5 126
Cd <2 <2 <2 <2 <2
Hg <2 <2 <2 <2 <2
As <2 <2 <2 <2 <2
Pb <2 47 <2 <2 <2
Cr <2 <2 <2 <2 <2
Cu <2 14,5 104,2 <2 19
Zn 27,8 142,3 38,2 16,9 9,8
B <2 <2 <2 <2 <2

11.2.2.3. Analyse thermique des DEA

Afin d’évaluer la décomposition thermique des DEA, une analyse thermogravimétrique (ATG)
a été réalisée sur les différentes catégories de DEA. L’analyse a été effectuée a l'aide de
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l'appareillage LabSys, dans les mémes conditions de l'analyse ATG du MA, sur des
échantillons de chaque catégorie de DEA.

La Figure 11-9 présente les courbes ATG des cinq catégories de DEA. Les courbes ATG des
cing catégories de DEA présentent la méme évolution avec essentiellement deux points
d’inflexion :

e entre 30 et 250 °C : des pertes de masse entre 4 et 7 % liées au départ de 'eau
présente initialement dans les DEA ;

e entre 250 et 500 °C : la décomposition thermique des DEA a été enregistrée
accompagnée avec des pertes de masse allant de 90 a 95 %.

Les cing catégories de DEA se décomposent totalement au-dela de 500 °C et perdent jusqu’a
98 % de leurs masses initiales. Ceci permet de prédire une décomposition quasi-totale des
DEA lors de la cuisson des mélanges argileux dans lesquels sont incorporés des DEA.
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Figure 11-9 : courbe ATG des cing catégories de DEA, sous air

11.2.2.4. Masses volumiques des DEA

La masse volumique réelle des DEA a été mesurée par pycnométrie a hélium. Leur masse
volumique apparente a été déterminée en considérant le rapport de la masse d’un échantillon
sur son volume en ayant pris soin de le contenir dans un emporte-piece cylindrique. Cette
méthode de mesure prend en considération l'air entre les particules des DEA. De ce fait, et
pour tous les DEA en étude, la contribution de l'air a été estimée a 36 % sur la base de la
compacité des particules sphériques réparties d’'une fagon aléatoire [81]. Par conséquent, une
valeur corrigée de la masse volumique apparente des DEA a été calculée.

Les masses volumiques réelles, les masses volumiques apparentes mesurées et les masses
volumiques apparentes corrigées des différentes catégories de DEA sont données dans le
Tableau 11-8. Les différentes catégories de DEA ont une masse volumique réelle assez
similaire (1,4 g.cm). Cependant, les masses volumiques apparentes sont significativement
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plus élevées pour le BMNR, le BMR et le PP que pour le MDF et le HDF. Par conséquent,
pour une quantité donnée de DEA, le MDF et le HDF occupent un volume plus important que
le BMNR, le BMR et le PP.

Tableau 11-8 : masses volumiques réelle, apparente et apparente corrigée des DEA

Masse volumique Masse volumique Masse volumique

réelle apparente apparente corrigée
(g.cm?) (g.cm?) (g.cm?)
BMNR 1,43 0,39 0,60
BMR 1,44 0,51 0,79
PP 1,40 0,44 0,69
MDF 1,38 0,23 0,36
HDF 1,43 0,17 0,27

[1.2.2.5. Observations microscopiques par MEB des DEA

Les microstructures des DEA ont été observées a l'aide d’un microscope électronique a
balayage (MEB) FEI Quanta 450 FEG. Des échantillons de chaque type de DEA ont été
dispersés dans de I'éthanol et ont été déposés sur des pastilles en carbone. Ensuite, les
pastilles ont été séchées et métallisées par pulvérisation cathodique d’une fine couche de
platine. Les images de la Figure 1I-10 présentent la taille et la forme des particules des cing
catégories de DEA (deux copeaux par catégorie). En observant ces images, il convient de
remarquer que les DEA ont des formes irréguliéres, qui tendent plutdt vers la forme allongée
gue la forme sphérique. Ainsi, au sein de la méme catégorie de DEA, différentes formes sont
observées. Les facteurs de forme (largeur sur longueur) des DEA different donc d'une
catégorie a l'autre. Les facteurs de forme les plus important ont été enregistrés pour le MDF
(de 0,1 a 0,2) suivi du PP (de 0,1 a 0,5) puis le BMR (0,3), suivi du BMNR (0,1 & 0,6) et en
dernier le HDF (0,3 & 0,9). Quant a leur taille, ces résultats montrent que le MDF et le HDF
sont constitués de particules de tailles plus fines de I'ordre du micrométre tandis que le BMNR,
le BMR et le PP sont constitués de particules de tailles plus importantes de l'ordre du
millimétre. Ce constat est en cohérence avec les résultats obtenus par I'analyse de la
distribution granulométrique.

BMNR
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BMR

PP

MDF

HDF

Figure 11-10 : images MEB des cing catégories de DEA

11.2.3. Copeaux de bois au Rabot (CBR)

Les porosants lamellaires de type copeaux de bois utilisés dans ce projet ont été récupérés
de l'atelier de menuiserie de 'IRCER. Il s’agit de co-produits obtenus, au cours de la finition
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de surface des piéces de bois massif non revétus, par rabotage en utilisant un rabot au fer.
Les co-produits récupérés ont une forme lamellaire et seront nommés dans ce manuscrit CBR.
Le lot de CBR récupéré a été stocké a I'air ambiant a IRCER tout au long de la période de
cette étude.

[1.2.3.1. Réduction granulométrique des CBR

Les copeaux de bois au rabot a I'état brut (CBR) récupérés ont des tailles de particules de
l'ordre du centimétre (Figure II-11-(a)). Dans le but de pouvoir incorporer les CBR au sein de
la matrice argileuse, une réduction de leur taille a été requise.

La réduction granulométrique des CBR a été effectuée sur les CBR secs par broyage a l'aide
d’'un broyeur a percussion de type RETSCH SR300, en utilisant une grille d’ouverture
trapézoidale de 2 mm. Les CBR broyés ont été ensuite tamisés en voie seéche afin de ne retenir
que la fraction granulométrique [800 um ; 1 mm]. Les CBR broyés utilisés dans la suite de
cette étude seront alors notés CBR800-1 (Figure 1l-11-(b)).

La détermination de la distribution granulométrique des copeaux de bois au rabot aprés
broyage (CBR800-1) a été réalisée a I'aide du Granulomeétre Laser Mastersizer 2000, sur les
CBR800-1 mis en suspension dans de l'eau. La Figure II-12 présente le pourcentage
volumique cumulé des CBR800-1 en fonction de la taille des particules. Le diametre moyen
Dso en volume des particules du CBR800-1 est de 1237 pm.

Figure 11-11 : aspect physique des copeaux de bois au rabot : (a) a I'état brut (CBR) et (b) apres
broyage (CBR800-1)
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Figure 11-12 : distribution granulométrique en pourcentage cumulé des copeaux de bois au rabot apres
broyage (CBR800-1)

11.2.3.2. Décomposition thermique des CBR800-1

La décomposition thermique des CBR800-1 a été évaluée par calcul de la perte de masse
d’un échantillon apres son traitement thermique, dans un four électrique, & une température
de 950 °C, sous air.

Apreés traitement thermique, une masse restante de 0,55 % de la masse initiale de I'échantillon
a été enregistrée.

Les CBR800-1 se décomposent donc a 99,45 % aprés traitement thermique a 950 °C. Ceci
permet de prévoir une décomposition quasi-totale des CBR800-1 utilisés en tant qu’agent
porogéne.

11.2.3.3. Observation microscopigue MEB des CBR800-1

La microstructure des CBR800-1 a été réalisée a I'aide du microscope électronique a balayage
(MEB) JEOL IT 300. Des échantillons de CBR800-1 ont été dispersés dans de I'éthanol et ont
été déposés sur des pastilles en carbone. Ensuite, les pastilles ont été séchées et métallisées
par pulvérisation cathodique d’'une fine couche de platine. La microstructure des CBR800-1
est présentée dans la Figure 111-28. Les CBR800-1 vus au MEB ont présenté des formes de
particules allongées plus ou moins régulieres (Figure 11-13-(a)) avec un facteur de forme de
0,3. Vu en épaisseur, les CBR présentent une structure en forme de nid d’abeilles (Figure 11-13

(b)).
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Figure 11-13 : images MEB du CBR800-1, (a) vue d’ensemble et (b) vue de I'épaisseur
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11.3. Conclusion
Dans ce chapitre, les résultats des caractérisations des matiéres premiéres ont été explorés.

La caractérisation de la matrice argileuse MA a porté sur des analyses physico-chimiques,
minéralogiques et microstructurales. Les résultats de ces analyses ont permis la connaissance
des caractéristigues du mélange argileux MA afin de mieux comprendre par la suite son
comportement lors de la production des briques (élaboration, séchage et cuisson). Les
résultats des limites d’Atterberg ont permis de classer ce mélange argileux parmi les argiles
moyennement plastiques, avec un indice de plasticité égal a 13 %. Ainsi, la caractérisation
physique a montré que ce mélange argileux contenait une fraction importante de sable (30
%m), ce qui explique sa plasticité moyenne. En outre, ces résultats ont été confirmés par les
analyses chimique et minéralogique. De plus, la présence considérable d’'oxyde de fer dans
cette matiére argileuse permettra d’obtenir la couleur rouge caractéristique des briques de
terre cuite.

Aprés leur broyage, les caractéristiques physiques, chimiques et microstructurales des
différentes catégories de déchets d’éléments d’'ameublement (DEA) ont été déterminées. Les
résultats des analyses granulométriques ont permis d’abord de constater que le comportement
au broyage des DEA était différent selon les catégories, puis de classer les DEA en fonction
de leurs dimensions caractéristiques. Le BMNR, BMR et PP sont constitués de particules de
taille plus importante que celles des MDF et HDF. Les DEA présentaient également des
facteurs de forme différent et assez important allant de 0,1 & 0,9. Par conséquent, ces résultats
seront exploités afin de comprendre les propriétés finales des produits incorporant ceux-ci.
D’autre part, les teneurs en éléments C, H, O, N, fluorures, chlorures, bromures,
PentaChloroPhénol (PCP), soufre (S) et métaux lourds des différentes catégories des DEA
ont été recherchées. Les résultats de ces analyses sont globalement similaires pour les
différentes catégories étudiées. Toutefois, les différences notées trouvent une origine probable
dans les produits de finition que revétent ces DEA. Les valeurs obtenues pour ces teneurs ne
dépassent pas les seuils réglementaires pour l'utilisation de broyats d’emballages en bois
comme combustible. Ainsi, les analyses thermiques des DEA ont démontré une tendance
similaire caractérisée par une perte de masse quasi-totale au-dela de 500 °C. Cette
décomposition thermique permettra de créer un réseau poreux au sein des produits
incorporant les DEA.

Les analyses de caractérisation physigues et microstructurales des copeaux de bois au rabot
(CBR800-1) ont été présentées. Le diametre moyen Dso des particules de CBR800-1 est de
1237 um. Cependant, les CBR800-1 ont des formes allongées plus ou moins régulieres
présentant un facteur de forme de 0,3. Par ailleurs, la décomposition thermique des CBR800-
1 a été distinguée par une décomposition thermique de 99,45 % de la masse initiale, aprés
traitement thermique de ceux-ci a 950 °C.

Les matiéres premiéres caractérisées dans ce chapitre seront utilisées dans la suite de cette
étude pour préparer des formulations MA/DEA et MA/CBR800-1. Les résultats des analyses
ATG/DSC seront exploités pour choisir les cycles des traitements thermiques adaptés. Ainsi,
les formulations MA/DEA et MA/CBR800-1 seront élaborées et les caractérisations de leurs
propriétés thermiques et mécaniques seront étudiées et présentées dans les chapitres
suivants.
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Chapitre lll. Elaboration, mise en forme,
traitements thermiques et caractéerisations des
formulations MA/DEA

I1.1. Introduction

Les briques de terre cuite représentent 'un des matériaux de construction les plus utilisés dans
la construction des batiments, en raison de leurs propriétés thermiques, acoustiques et
mécaniques. Cependant, la réglementation thermique (loi n° 2015-992 du 17 aolt 2015)
impose d’avoir des batiments économes en énergie. De ce fait, les propriétés thermiques des
briques de terre cuite nécessitent d’étre améliorées. L’amélioration thermique des matériaux
de construction parait possible par la création des pores supplémentaires au sein du tesson.
La création des pores pourrait étre réalisée par plusieurs techniques notamment par la
technique sacrificielle qui consiste a ajouter des porogénes au mélange de base. Le choix du
type de porogenes est fonction de leurs caractéristiques chimiques mais également de leurs
disponibilités. Plusieurs agents porogénes ont été testés antérieurement, entre autres les
déchets de l'industrie de papier [10], les balles de riz et les boues d’épuration [15] [82] [83],
les billes de polystyréne [84], les amidons [85], les résidus organiques [86] et la sciure de bois
[12] [21] [87]. Lincorporation de ces agents porogénes a été jugée intéressante dans la
production des briques de terre cuite, permettant la création de la porosité et par conséquent
'amélioration de lisolation thermique traduite par la diminution de la conductivité thermique
jusqu’a 0,31 W.m.K1. En outre, I'incorporation des agents porogénes dans la fabrication des
briques de terre cuite pourrait se voir 'un des moyens de valorisation de plusieurs variétés de
déchets.

D’autre part, en France, l'industrie de bois génére une grande quantité de déchets qui
représente en 2012 environ 7,2 Millions de tonnes par an [8]. 57 % de ces déchets sont
recyclés en matiéres premiéres (pour la fabrication des panneaux de particules) et en
valorisation organique, 22 % sont valorisés en énergie et 21 %, ce qui correspond a 1,3 Mt,
sont éliminés désormais par enfouissement. A ce jour, peu de travaux se sont intéressés au
développement de I'utilisation des déchets de bois issus de meubles en fin de vie dans la
production de matériaux de construction.

L’objectif de cette étude est d'utiliser les déchets de bois issus de meubles en fin de vie, dit
déchets d’éléments d’'ameublement (DEA), comme agents porogénes pour obtenir des briques
poreuses de terre cuite présentant des propriétés d’isolation thermique améliorées tout en
conservant des résistances meécaniques suffisantes pour une utilisation en maconnerie
porteuse.

Dans ce chapitre, la préparation et I'optimisation des formulations, a base du mélange argileux
(MA) incorporant les déchets d’éléments d’ameublement (DEA), notées MA/DEA seront
développées. Aprés mise en forme par extrusion et traitement thermique, I'évaluation des
propriétés physiques, thermiques et mécaniques des formulations MA/DEA sera établie.

[1l.2. Préparation et mise en forme des formulations MA/DEA

Les matiéres premieres utilisées dans ce chapitre ont été présentées et caractérisées dans le
Chapitre II. 1l s’agit du mélange argileux MA qui constituera la matrice argileuse des
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formulations et des déchets d’éléments d’ameublement (DEA) qui joueront le réle d’agents
porogénes dans les formulations MA/DEA.

L’objectif premier de I'étude est d’étudier I'effet de l'incorporation des cing catégories de DEA
dans la matrice argileuse MA sur les propriétés physiques, thermiques (conductivité
thermique) et mécaniques (résistance mécanique en compression et en flexion) des produits
élaborés, en faisant varier le taux d’incorporation pour chaque type de DEA. Trois taux
d’incorporation ont été choisis, 0 %mt, 5 %m: et 10 % par rapport a la masse totale (mt). Les
taux d’incorporation 5 et 10 %m: ont été choisi sur la base des travaux antérieurs et de
I'expérience des industriels qui ont trouvé qu’au-dessus de 10 %, il devient compliqué de
mélanger les constituants et qu’en dessous de 5 %, I'effet n’est pas trés remarquable sur les
propriétés recherchées.

A cet égard, trois groupes de formulations ont été distingués, la formulation MA/DEAO qui
correspond a la formulation standard a base du mélange argileux MA et incorporant 0 %m: de
DEA, les formulations a 5 %m: de taux d’incorporation de DEA notées MA/DEAS5 et les
formulations a 10 %m: de taux d’incorporation de DEA notées MA/DEA10. A leurs tours, les
formulations MA/DEAS et MA/DEA10 ont été divisées en sous-formulations selon le type du
DEA utilisé. Le Tableau lll-1 regroupe les nomenclatures des formulations et des 11 sous-
formulations étudiées.

La mise en forme des formulations MA/DEA sera réalisée par extrusion car, dans le domaine
industriel, c’est la méthode la plus répandue dans la fabrication des briques en raison de sa
cadence de production et de son rendement. Ainsi, le choix de cette mise en forme détermine
donc le protocole de préparation des formulations MA/DEA qui sera organisé selon plusieurs
étapes : une étape de préparation des pates MA/DEA (dosage et malaxage), une étape de
mise en forme (extrusion), une étape de séchage, une étape de déliantage et une étape de
cuisson. La préparation des formulations MA/DEA a été effectuée a I'échelle laboratoire a
IRCER.

Tableau Ill-1 : nomenclatures des formulations MA/DEA en étude

Formulation Typedu Taux d’incorporation de Nomenclature de la sous-
DEA DEA (Yom) formulation
MA/DEAO - 0 MA-0
MA/DEAS5 BMNR 5 MABMNRS5
BMR MABMRS
PP MAPP5
MDF MAMDF5
HDF MAHDF5
MA/DEA10 BMNR 10 MABMNR10
BMR MABMR10
PP MAPP10
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MDF MAMDF10

HDF MAHDF10

[11.2.1. Préparation des pates MA/DEA

Afin de favoriser I'humidification et le mélange des matiéres premiéres, le mélange argileux
MA a été broyé a sec a l'aide d’'un broyeur a jarres avec billes jusqu’a obtention par tamisage
de particules de tailles inférieures & 400 um (avec un Dsoy = 7,48 um). Les DEA ont été broyés
a RAGT ENERGIE, comme décrit dans le Chapitre Il (section 11.2.2.1), et utilisés dans la
préparation des pates tels que recus.

Le malaxage des pates nécessite I'optimisation du taux d’eau de fagonnage. L'eau nécessaire
a l'obtention d’'une pate homogéne et extrudable a été déterminée pour la formulation MA-O
en se basant sur les résultats des limites d’Atterberg présentés dans le Chapitre Il (section
11.2.1.2). En effet, les résultats des limites d’Atterberg ont démontré que la limite de plasticité
du MA est de 18 %, cette valeur correspond a la quantité d’eau nécessaire au fagconnage da
la sous-formulation MA-0. Dans le cas des formulations MA/DEAS et MA/DEALDO, les pates a
réaliser seront constituées du MA et des DEA. De par leur nature, les DEA ont une aptitude a
absorber de I'eau. D’ou la nécessité d’ajuster la quantité d’eau de fagconnage pour les
formulations MA/DEAS et MA/DEA10 en tenant compte du taux d’incorporation des DEA.

Pour cela, une étude de la capacité d’absorption d’eau par les DEA a été réalisée. Les DEA
ont été séchés dans une étuve a 100 = 5 °C pendant 24 h. Les masses (ms.DEA) et volumes
(Vs-oea) des DEA secs ont été mesurés. Les DEA ont été ensuite immergés dans de 'eau
pendant 48 h. Une fois récupérés de I'eau d’'imbibition, les DEA ont été mesurés a nouveau et
les masses et volumes, mn.pea €t Vipea ONt €té notés. Le taux de gonflement des DEA 4 a été
déterminé selon 'Equation 1111 [88] :

I = (mh—DEA B ms—DEA)/peau
g =

Vs—DEA

Equation 11I-1

Le taux de gonflement des DEA a été utilisé pour calculer le degré de gonflement des DEA,
noté Aq, en utilisant 'Equation I11-2 [88] :

A= 74 + 100
97100
Equation I11-2
Ou:
Aq : le degré de gonflement d’eau des DEA ;
74 : le taux de gonflement d’eau par les DEA ;
Mh.oea : la masse des DEA aprés imbibition d’eau pendant 48 h (g) ;
Ms-pea : la masse séches des DEA (9) ;
Vs.pea : le volume sec des DEA, mesuré en utilisant un cylindre de mesure (g.cm™) ;

Peau : la densité de I'eau (g.cm3).
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Les résultats du degré de gonflement des DEA A4 sont présentés dans le Tableau Ill-2. Le
degré de gonflement des DEA est quasiment le méme pour toutes les catégories de DEA. Ceci
indique que I'absorption d’eau ne varie pas de maniére significative d’'un DEA a l'autre. Compte
tenu de ces résultats, I'eau de fagonnage des formulations MA/DEA a été ajustée pour une
sous-formulation par formulation (MABMNRS pour la MA/DEA5 et MAMDF10 pour la
MA/DEAL0) et a été appliqué sur le reste des sous-formulations. Les pourcentages d’eau de
faconnage nécessaires pour le malaxage de chaque formulation sont donnés dans le Tableau
l-3.

Les formulations MA/DEA ont été mélangées a sec pendant 30 min dans un mélangeur
dynamique 3D (Turbula, WAB Group, Suisse), puis malaxées avec I'eau de fagonnage
nécessaire dans un malaxeur a bras en Z (DUPLEX-KNETER) pendant 3 h jusqu’a I'obtention
de pates homogenes. A la fin de la préparation, les pates obtenues ont été conservées dans
des boites hermétiques pendant 24 h.

Tableau III-2 : degré de gonflement des DEA (Ag)

Degré de gonflement des DEA (Ay)

BMNR 1,02
BMR 1,02
PP 1,01
MDF 1,01
HDF 1,01

Tableau 11I-3 : pourcentage d’eau de fagonnage utilisé pour le malaxage des formulations MA/DEA

MA/DEAO MA/DEAS5 MA/DEA10

Eau de faconnage (Y%om:) 18 22 23

I11.2.2. Mise en forme des formulations MA/DEA

Pour une relaxation suffisante des contraintes, les pates ont été laissées reposées pendant
24 h avant d’étre mises en forme par extrusion. L’extrudeuse utilisée est une extrudeuse a
piston, elle est composée d’'un réservoir dans lequel la pate est chargée. L’extrusion a été
effectuée a une vitesse de 9,4.10* mm.s? au travers une filiere cylindrique de 20 mm de
diameétre placée a I'extrémité du réservoir. Pour assurer la désaération, une pompe a vide est
reliée au réservoir et est placée juste avant I'entrée de la filiére. La Figure 1ll-1 représente
schématiquement I'extrudeuse a piston utilisée pour la mise en forme des formulations
MA/DEA. A la sortie de I'extrudeuse, les éprouvettes cylindriques de 20 mm de diamétre sont
coupées en longueur a I'aide d’un fil de nylon.
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Figure 1lI-1 : schéma de I'extrudeuse a piston, congue par M. Thierry CHARTIER

111.2.3. Traitements thermiques des formulations MA/DEA

Les formulations MA/DEA extrudées ont été faconnées avec des teneurs en eau importantes.
Avant de les passer a la cuisson, une étape de séchage est alors nécessaire afin d’éliminer la
plus grande partie de cette eau de fagonnage. Les formulations MA/DEA extrudées ont été
d’abord séchées lentement a I'air libre pendant 24 h, pour éviter un retrait brutal et des défauts
microstructuraux, puis ont été mises a I'étuve a 100 + 5 °C pendant 24 h jusqu’a stabilisation
de leurs masses (la masse a été considérée stable lorsque la différence entre deux pesées
consécutives a l'intérieur d'un intervalle de 2h est nulle).

Apreés I'étape de séchage, les formulations MA/DEA ont été soumises a un cycle de cuisson
constitué de deux étapes, en utilisant un four électrique de la marque CERADEL. Une premiere
étape de déliantage permettant d’éliminer les matiéres organiques (DEA), puis une étape de
cuisson qui permet a la matrice argileuse de se consolider et d’acquérir sa résistance
mécanique. Le cycle de traitement thermique adopté pour la cuisson des formulations MA/DEA
est présenté dans la Figure llI-2. Le choix de la température de déliantage a été basé sur
'analyse thermogravimétrique des DEA présentée dans la section 11.2.2.3 du Chapitre Il. Les
DEA se décomposent quasi totalement avant 500 °C, donc une étape de déliantage pourrait
s’effectuer a cette température. Les températures de cuisson des briques varient entre 900 °C
et 1150 °C [44]. Dans le but de ne pas éliminer la porosité créée par les agents porogenes et
compte tenu de l'analyse thermogravimétrique du MA présentée dans la section 11.2.1.5 du
Chapitre I, la température de cuisson des formulations MA/DEA a été fixée a 950 °C. La
vitesse de montée en température est un parameétre qui conditionne également la cuisson des
briques. Pour éviter la fissuration de la structure solide, la montée en température a été
effectuée a une vitesse de 2 °C.min* pour les deux étapes (déliantage et cuisson). Dans le
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but de suivre I'évolution de la perte de masse, du retrait et de la microstructure des
échantillons, aprés chaque étape du procédé, une descente en température a une vitesse de
10 °C.mint a été effectuée aprés I'étape de déliantage pour récupérer ceux-ci. Une fois
caractérisés, les échantillons ont été remis dans le four pour procéder a I'étape de
consolidation de la matrice argileuse.

950°C (1h)

500 °C (1h)

Elimination de la matiére organique Consolidation de la matrice argileuse

Figure 111-2 : cycle thermique de la cuisson des formulations MA/DEA
I11.3. Méthodes de caractérisation
[11.3.1. Analyses physico-chimiques et microstructurales

111.3.1.1. Perte de masse

Afin d’évaluer la décomposition thermique des DEA, un suivi de la perte de masse des
formulations MA/DEA a été effectué, aprés chaque étape du procédé d’élaboration, par simple
pesée de masse des échantillons a 'aide d’une balance électronique de précision + 0,0001 g.

111.3.1.2. Retrait dimensionnel

. . A A s s -
Les retraits dimensionnels, en diamétre (®—®) et en longueur (L—L), ont été déterminés pour toutes
0 0

les formulations MA/DEA, aprés chaque étape du procédé, par simple mesure des dimensions
des échantillons a l'aide d’'un pied a coulisse électronique. Le calcul des retraits a été effectué
selon les équations suivantes : I'Equation llI-3 (aprés séchage), I'Equation llI-4 (aprés
déliantage) et 'Equation 11I-5 (aprés cuisson).

(g)séchage _ Dext —Dséchage et (%)Sécha _ Lexe — LSéchage
Do Dext Lo ge Loyt
Equation 111-3
(%)Déliantage _ Dext _Q;I:iltlantage et (ﬁ_L)Déliantage _ Lext _ll:Déliantage
0 ext
Equation 111-4
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(g_w)cuisson — Dext —Pcuisson et AL Lext - LCuisson
0

Dext (L_O) Cuisson — I :
ex

Equation I11-5
Avec :

Dext, Dséchage, Dpéliantage, Dcuisson : €S diametres mesurés au pied a coulisse, aprés extrusion,
apres séchage, aprés déliantage et apres cuisson (mm) ;

Lext, Lséchage, Ldsliantage, Lcuisson : €S longueurs mesurées au pied a coulisse, aprés extrusion,
apres séchage, aprés déliantage et apres cuisson (mm).
111.3.1.3. Microscopie optique

L’observation de la morphologie des microstructures des formulations MA/DEA a été réalisée
par un microscope optique de la marque ZEISS. Les observations ont été effectuées, pour
chacune des sous-formulations, sur le méme échantillon aprés chaque étape du procédé
d’élaboration pour mieux suivre I'évolution dimensionnelle du DEA et sa décomposition
thermique, et de comparer la forme du pore créé a la forme initiale du porogene.

[11.3.1.4. Taux de porosité

La porosité notée € exprimée en pourcentage (%), représente le rapport entre le volume total
des pores V, et le volume total de I'échantillon noté V..

%
e=—x100
Vi
Equation 111-6

Le calcul du taux de porosité totale a été fait, sur toutes les formulations MA/DEA aprés
cuisson, selon I'Equation I11-7 :

Pa
g =1——2P_
Pabsolue

Equation 11I-7
Ou:
& : le taux de porosité totale (%) ;

Papp : la masse volumique apparente de I'échantillon (g.cm?) ;

Pabsolue : la Masse volumique absolue déterminée par pycnométrie a hélium et est égale a 2,65
3
g.cm?,.

Il existe plusieurs méthodes permettant de mesurer le taux de porosité ouverte. Les plus
couramment utilisées sont : la méthode de mesure de la porosité par saturation d’eau
(méthode basée sur le principe de la poussée d’Archiméde) ou la méthode dite de porosimétrie
a mercure.

Le taux de porosité ouverte a été calculé par la méthode de mesure de la porosité par
saturation d’eau (méthode basée sur le principe de la poussée d’Archimeéde), pour toutes les
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formulations MA/DEA aprés cuisson. Cette méthode permet de mesurer le taux de porosité
ouverte ainsi que la masse volumique apparente d’un échantillon. Elle n’est applicable que
pour des échantillons dont la porosité ouverte est supérieure a 1 %.

La masse de I'échantillon sec, notée Ms, a été déterminée par pesée aprés étuvage 24 h a
100 £ 5 °C. Puis la masse M. correspond a la pesée de I'échantillon complétement immergé
dans l'eau et aprés imprégnation des pores ouverts de celui-ci grace a une pompe a vide.
Enfin la masse M; a été déterminée, dans l'air, sur I'échantillon imprégné d’eau aprés
essuyage de la surface avec un tissu humide. Le volume de vide accessible a I'eau est donné
par I'Equation I11-8. La porosité ouverte, each exprimée en %, est obtenue a l'aide de la relation
donnée par I'Equation 111-9.

M3 —-M,
P peau
Equation 111-8
Ou:
Vp: le volume des pores (cm?®) ;
Peau : la masse volumique de I'eau (g.cm®).
M= M 100
gATCh - M3 _ M2
Equation 111-9

[11.3.1.5. Distribution de la taille des pores : porosimétrie au mercure

La porosimétrie au mercure est une méthode de caractérisation permettant de décrire le
réseau poreux, la répartition des pores et de leurs diamétres, d’'un matériau. Le principe de la
méthode consiste a injecter un volume de mercure a I'échantillon placé dans un pénétromeétre
(Figure 111-3), a basse pression. Afin de remplir les pores ouverts de plus en plus fins, la
pression est augmentée par paliers successifs. Le volume de mercure injecté est mesuré,
entre chaque palier, et correspond au volume total des pores ouverts présents dans
'échantillon. En supposant que les pores sont de forme cylindrique, I'application de la loi de
Laplace (Equation 11-10) permet de transformer les pressions nécessaires a la pénétration du
mercure en termes de diameétres des pores.
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Tige

capillaire
Index de
mercure

Pression
d'injection

Echantillon

Equation 111-10

Ou y est la tension superficielle du mercure dans le vide (0,485 N.m™), © est I'angle de contact
entre le mercure et la paroi du pore, généralement pris égal a 130°. P est la pression d’injection
du mercure et D est le diamétre du pore.

Il convient de signaler que cette méthode est avant tout une méthode de mesure de la
répartition des pores et ne permet de mesurer le taux de porosité totale qu’approximativement.
En effet, les pores présents sur la surface de I'échantillon seront remplis avant de commencer
la mesure de la porosité, ainsi le volume des pores non mesuré sera non négligeable ce qui
joue un role défavorable dans la mesure de la porosité totale de I'échantillon.

De plus, la méthode de porosimétrie a mercure permet de mesurer la plus grande entrée d’'un
pore mais non pas sa taille réelle moyenne [90] [91], et ne donne pas accés a la mesure de la
porosité fermée, puisque le mercure ne peut pas pénétrer dans ce dernier (Figure 111-4).

Par ailleurs, la forme des pores présente un élément critique dans les mesures de la porosité
au mercure. Etant donné que le calcul du rayon de pore est basé sur la loi de Laplace avec
'hypothése que le pore soit de forme parfaitement cylindrique, une grande différence pourrait
exister entre les analyses et la réalité puisque la forme réelle des pores est loin d’étre une
forme parfaitement cylindrique [90].

D’autre part, I'efficacité de cette méthode est fonction de la capacité de I'appareil utilisé, plus
la pression exercée est grande plus les plus petits seront remplis de mercure et donc mesurés.
Ceci dit que le rayon du pore le plus faible qui pourrait étre mesuré est limité par la pression
la plus importante de I'appareil, donc il existe une infra-porosité qui ne sera pas remplie de
mercure et donc non mesurée par cette méthode [90].
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Figure 1lI-4 : représentation des différents types de pores [90]

Pour mieux évaluer la taille et la distribution des pores créés par les DEA, l'analyse de
porosimétrie au mercure a été effectuée, au CTMNC Clamart, sur les formulations MA/DEA
apres cuisson en utilisant un porosimetre mercure de la marque MICROMERITICS et du
logiciel d’exploitation AutoPore IV 9500 (Figure 111-5).

Partie basse
o pression

Réservoir
mercure

Partie Haute
pression

Figure IlI-5 : porosimétre mercure (Hg) MICROMERITICS [92]

111.3.1.6. Tomographie X

L’analyse fine de la microstructure poreuse des formulations MA/DEA a été effectuée par la
tomographie par rayon X en partenariat avec M. Jérbme Vicente de I'lnstitut Universitaire des
Systémes Thermiques Industriels de Marseille (IUSTI Marseille). En utilisant un
microtomographe Easy TomXL ULTRA 150 (Figure 111-6).

La tomographie X est une technique d’absorption des rayons X, non destructive, dont le
principe repose sur I'analyse multidirectionnelle de l'interaction d’un faisceau de rayons X avec
la matiere. En effet, le microtomographe constitué d’'une cathode en tungsténe produit des
électrons qui sont accélérés et envoyés sur une cible métallique générant ainsi un faisceau
polychromatographique de rayons X. Les rayons X sont alors absorbés selon la loi de Beer-
Lambert (Equation 1lI-11). Avec | : 'intensité transmise, lo : I'intensité incidente, p : le coefficient
d’absorption du matériau analysé (cm™) et x : I'épaisseur (cm). Un détecteur placé directement
derriére I'échantillon permet d’enregistrer les rayons transmis aprés interaction avec le
matériau (Figure 111-7).
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I = Ioe_‘ux

Equation 111-11

Cette technique permet alors de collecter des données, sous forme de coefficients
d’atténuation, a partir d'images acquises en deux dimensions, pendant la rotation de 0° a 360°
de I'échantillon. Les coefficients d’atténuation sont ensuite utilisés dans le calcul pour
reconstruire, point par point, 'objet analysé en images trois dimensions [93]. Les images
obtenues en nuances de gris permettent d’accéder aux différentes phases constituant
I'échantillon et d’examiner les hétérogénéités présentes au sein de celui-ci (pores,
inclusions...).

Figure 111-6 : microtomographe Easy TomXL ULTRA 150

Echantillon Détecteur

Rotation pas : I

Source de
rayons X

o
-————
-

Figure 111-7 : schéma de principe de fonctionnement du microtomographe a rayons X [94]
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La résolution souhaitée, et qui permettrait la détection et 'obtention d’'un nombre maximal de
cellules nécessaire pour la réalisation d’'une étude statistique de la morphologie de
I'échantillon, conditionne le choix de la taille de celui-ci. L’acquisition a été donc réalisée sur
des échantillons cylindriques cuits de 5 mm de diamétre et de 13 mm de hauteur, prélevés
dans la direction paralléle a la direction de I'extrusion (Figure 111-8).

5 mm

Figure 111-8 : photos des échantillons cuits analysés par tomographie X, extrusion selon I'axe (OY)

Le traitement des images a été réalisé a I'aide du logiciel iMorph, développé par M. Jéréme
Vicente (IUSTI Marseille) [95] [96].

111.3.2. Propriétés thermiques

Pour évaluer les propriétés thermiques des formulations MA/DEA, leurs conductivités
thermiques ont été mesurées. La méthode flash laser a été utilisée pour déterminer la
diffusivité thermique (a en m2.s™) des échantillons (Figure 111-9). L’échantillon est placé dans
le montage, un laser délivre une impulsion standard de 30 J en une durée de 450 us qui
chauffe la face avant de I'échantillon. La chaleur absorbée diffuse dans tout I'échantillon et un
détecteur infrarouge (Hg-Cd-Te), refroidi a I'aide de I'azote liquide, enregistre I'évolution de la
température de la face arriere. Le détecteur est relié a un oscilloscope par le biais d’'un
préamplificateur. La diffusivité est mesurée dans la direction perpendiculaire aux faces avant
et arriére de I'échantillon cylindrique. En utilisant la relation de I'Equation I11-12, la conductivité
thermique effective (A en W.m2.K'1) des échantillons a été calculée. Avec p est la masse
volumique apparente de I'échantillon (kg.m=) et C, est la chaleur spécifique du matériau (en
J.kgt.K?1). La chaleur spécifique a été déterminée a partir de I'analyse chimique élémentaire
XRF du MA cuit en appliquant la loi des mélanges [97]. La valeur vaut 780 J.kgt.K™.

A=a.p.C,
Equation 111-12
L’analyse a été effectuée a température ambiante aprés cuisson et dans les directions
parallele et perpendiculaire a la direction de l'extrusion (Figure Il-10), en utilisant des
échantillons cylindriques, de 20 mm de diametre. Pour ne pas perturber la diffusivité mesurée,

I'épaisseur de I'échantillon doit étre supérieure a une valeur critique, notée e, qui peut étre
calculée en utilisant la relation de I'Equation 111-13 [98] [99]. OU 7 est le temps d’impulsion du
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laser, ici T = 450 s, et a est la diffusivité thermique du matériau (en m2.st). L’épaisseur critique
a été calculée et est égale a 0,3 mm. L’épaisseur des échantillons analysés a été donc prise
égale a 2 mm. Un film de graphite fin a été déposé sur les deux faces de I'échantillon a analyser
afin de rendre I'émissivité de celui-ci plus importante.

e.=V230ta
Equation 111-13
Détecteur’_ Pré-
— IR amplification
|
Echantillon : é o s &
! Systéme g1/
! ES d’acquisition > g
| e * el
i  — | Y.
| — . S—
! (= Traitement
! . des données
m Cuivre
o Téflon
= Fchantillon
recouvertde
graphite

Figure 111-9 : configuration expérimentale du flash laser
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o )
|
" xoz

Direction de I'extrusion (OY)

Coupe (XOY) ou (YOZ) Coupe (X0Z)
/7 a la direction de I'extrusion - 3 Ia direction de I'extrusion

Figure 111-10 : désignation des coupes perpendiculaire et paralléle

[11.3.3. Propriétés mécaniques

Les propriétés mécaniques des formulations MA/DEA ont été évaluées apreés cuisson en
flexion 3 points et en compression uniaxiale.
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111.3.3.1. Essais de flexion 3 points

L’essai de flexion 3 points a été effectué, selon les conditions opératoires de la norme ASTM
C1341-13 [100], sur des éprouvettes usinées a I'aide d’une scie diamantée afin d’obtenir des
prismes carrés droits de 80x10x10 mm, sur une machine de test de la marque Llyod
instruments EZ20 équipée d’'un capteur de 5 kN. Les éprouvettes sont placées sur deux appuis
dont I'écartement a été fixé a 78 mm. Le montage d’essai de flexion 3 points est schématisé
dans la Figure IlI-11. Lors du test, une force F est appliquée au centre de I'éprouvette jusqu’a
rupture de celle-ci. La direction de I'application de la force étant perpendiculaire a la direction
de I'extrusion. Les valeurs de forces sont enregistrées a I'aide du logiciel Nexygen Plus 3.0.
La contrainte & la rupture orexde I'échantillon est définie selon 'Equation 111-14 :

3FnaxL

Equation 111-14
Ou:
Ofiex . la contrainte a la rupture en flexion 3 points (MPa) ;
Fmax : la force maximale appliquée sur I'éprouvette avant sa rupture (N) ;
L : 'écart entre les deux appuis du montage de flexion 3 points (= 78 mm) ;
b : la largeur moyenne de I'éprouvette (mm) ;

h : la hauteur moyenne de I'éprouvette (mm).

e
‘ L=78mm ‘

« >

Figure 111-11 : représentation schématique du montage d’essai de flexion 3 points, la direction de
I'application de la charge est perpendiculaire a la direction de I'extrusion

111.3.3.2. Essais de compression uniaxiale

L’essai de contrainte a la rupture en compression a été réalisé sur des échantillons de forme
cylindrique dont les faces sont parfaitement planes et en respectant un rapport géométrique
hauteur/diamétre variant entre 2 et 3. De méme que pour la flexion, les essais ont été réalisés
sur la machine Llyod instruments EZ20 en utilisant cette fois-ci le montage pour compression
(Figure 111-12) avec un capteur de 20 kN. L’acquisition est réalisée sur le logiciel Nexygen Plus
3.0. Lors de cet essai I'échantillon est compressé entre deux plateaux, 'un est fixe tandis que
'autre est monté sur rotule afin de bien répartir la charge sur la surface de I'échantillon. La
force imposée a I'échantillon est mesurée en fonction du déplacement du plateau jusqu’a la
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rupture. La direction de I'application de la charge étant paralléle a la direction de I'extrusion.
La vitesse du déplacement du plateau a été fixée a 0,5 mm.mint. La longueur et le diameétre
de I'échantillon sont mesurés a I'aide du pied a coulisse avant chaque essai. La contrainte a
la rupture en compression est définie par I'Equation 111-15 :

_ Fmax _ 4Fmax
O-COTnp - S - T[DZ

Equation 111-15
Ou:
Ocomp . la contrainte a la rupture en compression (MPa) ;

Fmax : la force maximale appliquée sur le cylindre avant sa rupture (N) ;

S : la section du cylindre (mm?).

2d <L <3d

Figure 11I-12 : représentation schématique du montage de I'essai de compression uniaxiale, la
direction de I'application de la charge est paralléle a la direction de I'extrusion

I11.4. Résultats et discussion

l11.4.1. Effet du type et du taux d’incorporation du DEA

Cette section porte sur I'étude de l'effet de deux paramétres, soit le type et le taux
d’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse MA, sur les propriétés physiques,
thermiques et mécaniques des produits élaborés.

[11.4.1.1. Caractéristiques physiques

111.4.1.1.1. Perte de masse

Le suivi de la perte de masse a été effectué sur trois échantillons par sous-formulation, aprés
chaque étape du procédé d’élaboration. Les valeurs moyennes des pertes de masse des
formulations MA/DEA sont données dans le Tableau IlI-4.

Apreés I'étape de séchage : la formulation de référence MA-0, les formulations MA/DEAS et
les formulations MA/DEA10 ont présenté en moyenne des pertes de masse de 19 %, 23 % et
24 %, respectivement, dont 1 % correspond au départ de I'eau d’hydratation du MA et les 18
%, 22 % et 23 % correspondent a I'élimination de I'eau de fagonnage utilisée pour la
préparation des pates MA-0, MA/DEA5 et MA/DEALO, respectivement.
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Entre I’étape de séchage et I'étape de déliantage : la formulation de référence MA-0 a
présenté une perte de masse quasi-nulle puisque la MA-O ne contient pas de matiéres
organiques. Les formulations MA/DEA5 et MA/DEA10 ont enregistré des pertes de masse de
5 % et 10 %, respectivement, ce qui correspond a la décomposition des DEA incorporés.

Entre I’étape de déliantage et I’étape de cuisson : 'ensemble des formulations MA/DEA a
présenté une perte de masse de 3 £ 1 % correspondant au départ de I'eau de constitution, a
la décomposition de la kaolinite et la décarbonatation de la calcite.

Les pertes de masse observées dans le cas de la formulation de référence MA-O ont été
également retrouvées dans les formulations MA/DEA5 et MA/DEA10 auxquelles s’ajoutent les
pertes de masse associées a la décomposition thermique des DEA. Les pertes de masse
totales apparaissent comme identiques aux pertes de masses déterminées a l'aide des
analyses thermogravimétriqgues du MA et des DEA ce qui pourrait confirmer une combustion
quasi-totale des DEA au sein de la matrice argileuse aprés traitements thermiques.

Tableau I1I-4 : pertes de masse des formulations MA/DEA apres séchage, aprés déliantage et apres

cuisson
Formulation Sous- Pertes de masses (%)
formulation
Aprés séchage 24  Aprés déliantage  Apreés cuisson
ha 100 °C a 500 °C a 950 °C
MA/DEAO MA-0 19+1 200 230
MA/DEA5 MABMNRS 211 260 300
MABMRS 2210 280 300
MAPP5 211 281 31+0
MAMDF5 230 280 31+0
MAHDF5 230 280 310
MA/DEA10 MABMNR10 24+ 0 340 360
MABMR10 24+£0 340 36+0
MAPP10 230 321 350
MAMDF10 250 350 370
MAHDF10 24+ 0 340 370

111.4.1.1.2. Retrait dimensionnel

L’évaluation des retraits dimensionnels en diamétre (A@/@o) et en longueur (AL/Lo) a été
réalisée sur trois échantillons par sous-formulation, aprés chaque étape du procédé
d’élaboration. Les résultats des retraits (A@/@o) et (AL/Lo) des formulations MA/DEA sont
regroupés dans le Tableau III-5.
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Le retrait au séchage d’une argile varie de 2 a 8 % et le retrait total varie de 2,5 a 10 % environ
[101], selon la nature minéralogique de l'argile, la granulométrie, la teneur en éléments
dégraissants, la teneur en eau de fagonnage, les contraintes subies par I'argile au cours de la
mise en forme...etc.

La sous-formulation de référence MA-O présente un retrait apres séchage en diamétre et en
longueur de 5 % et 6 %, respectivement, ceci est en accord avec la littérature [44] [101]. Aucun
retrait supplémentaire n’a été produit aprés déliantage. Aprés cuisson un léger retrait d’environ
1 % a été noté. En effet, au cours du séchage, I'eau autour des particules est éliminée et les
particules commencent a se rapprocher ce qui entraine un retrait correspondant au volume de
'eau retirée. Le retrait en diameétre et en longueur de la sous-formulation de référence MA-0
aprés séchage correspond donc au départ de I'eau d’hydratation et 'eau de fagonnage. Au
cours de I'étape de déliantage, le départ de I'eau de constitution est totalement compensé par
la création de porosités, aucun retrait n’a été produit. Au cours de I'étape de cuisson, le
dégagement de CO; associé a la décarbonatation de la calcite conduit a un retrait qui est
compensé par la création de porosités. Néanmoins, le retrait produit au cours de cette étape
provient de la densification de la matrice argileuse. D’autre part, le retrait en diamétre différe
Iégérement du retrait en longueur. Ceci révéele le comportement anisotrope de la sous-
formulation de référence MA-O.

Les formulations MA/DEA5 et MA/DEA10 ont démontré le méme comportement au retrait que
la sous-formulation de référence MA-0. Le retrait des formulations MA/DEA5 et MA/DEA10
intervient principalement a I'étape de séchage, sans retrait supplémentaire aprés 'étape de
déliantage et avec un léger retrait aprés I'étape de cuisson. Cependant, une l|égére
augmentation des retraits au séchage par rapport a la sous-formulation de référence MA-0 a
été enregistrée et est liée principalement a la teneur en eau de faconnage plus élevée dans
les formulations MA/DEAS et MA/DEA10O. Aprés déliantage, la porosité créée par les DEA a
compensé le retrait possible de la décomposition thermique des DEA. Aprés cuisson, la
densification de la matrice argileuse conduit & une réduction de la taille des pores créés par
les DEA entrainant d’'un léger retrait dimensionnel. Le comportement anisotrope a été
également relevé dans les formulations MA/DEAS et MA/DEA1O.

L’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse MA entraine une légére augmentation
des retraits au séchage liée principalement a la forte teneur en eau de fagonnage. La
décomposition thermique des DEA n’induit pas de retrait car compensé par la création de
porosités. Les différences constatées entre les retraits en diameétre et en longueur ont indiqué
le comportement anisotrope des formulations MA/DEA.

Tableau III-5 : retraits en diametre et en longueur des formulations MA/DEA apres séchage, aprés
déliantage et aprées cuisson

Formulation Sous- Retrait en diamétre (A@/@o) Retrait en longueur (AL/Lo)
formulation (%) (%)

Aprés Aprés Aprés Aprés Aprés Aprés

séchage déliantage cuisson séchage déliantage cuisson

MA/DEAO MA-0 5x1 5+1 61 60 6+0 60

MA/DEA5 MABMNRS 8zx1 8x0 8x0 50 5+£0 6+0
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MABMRS5 7+1 8+0 6+1 4+0 5+0 5+1
MAPP5 8+0 9+0 9+0 61 6+1 6+1
MAMDF5 9+0 9+0 100 60 6+0 6+0
MAHDF5 8+1 9+1 9+1 4+1 5+1 5+1
MA/DEA10 MABMNRI10 6+0 6+0 7+0 30 3+0 4+0
MABMR10 71 7+0 7+0 4+0 5+0 5+0
MAPP10 6+0 6+0 6+0 4+0 4+0 5+0
MAMDF10 8x1 8+0 9+0 5+0 5+0 51
MAHDF10 8+1 9+1 9+1 4+1 4+1 4+1

111.4.1.1.3. Microscopie optique

La microstructure des formulations MA/DEA a été observée, aprés chaque étape du procédé,
par microscopie optique. Seul le type du DEA a été analysé dans cette sous-section. Les
images microscopiques réalisées sont illustrées dans la Figure 111-13.

La sous-formulation de référence MA-0 a démontré, aprés extrusion, la présence de pores
intrinséques a la matrice argileuse. Apres I'étape de cuisson, la diminution du taux de porosité
s’est manifestée par la réduction de la taille du pore. Le pore a été réduit en longueur par un
facteur de 2 entre I'étape d’extrusion et I'étape de cuisson.

Pour les sous-formulations MA/DEA, les particules DEA ont été identifiées sur les images
réalisées aprés extrusion. Aprés séchage a 100 °C, une réduction dimensionnelle des tailles
des particules DEA a été constatée correspondant au dégonflement des DEA. En effet, les
DEA absorbent une partie de I'eau de fagonnage et se gonflent. Aprés séchage, I'eau
absorbée est éliminée et un dégonflement des DEA est constaté. Aprés déliantage, les images
ont montré la présence des pores. Les pores observés ont des formes allongées et irrégulieres
correspondant aux formes initiales des DEA. La décomposition des DEA a donc eu lieu aprés
déliantage entrainant une formation de pores dont les formes et les tailles sont similaires a
celles des DEA. Apres cuisson, la densification de la matrice argileuse engendre une réduction
de la porosité. La réduction de la porosité a été marquée par la réduction de la taille des pores
créés par les DEA. Les pores créés apres déliantage ont été réduits en taille, apres traitement
thermique a 950 °C.

Quel que soit le type du DEA utilisé, le DEA permet, aprés sa dégradation thermique, une
augmentation de la porosité en formant un pore dont la taille et la forme sont similaires a celles
du DEA initial. Aprés traitement thermique a 950 °C, la densification de la matrice argileuse
entraine une altération des pores. La taille du pore créé par le DEA est réduite tout en gardant
une forme assez similaire a celui-ci.
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Figure 111-13 : images réalisées au microscope optique des formulations MA/DEA aprés chaque étape
du procédé
111.4.1.1.4. Taux de porosité

Les mesures des taux de porosité ont été effectuées aprés cuisson sur trois échantillons par
sous-formulation. Les valeurs moyennes des taux de porosité totale (&) et ouverte (earcn) des
formulations MA/DEA sont présentées dans le Tableau I1I-6. La formulation de référence MA-
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0 présente une porosité moyenne de 24 % La décomposition des DEA aprés traitements
thermiques entraine une augmentation des taux de porosité. Les formulations MA/DEA5 ont
montré des taux de porosité totale plus élevés de 1,5 a 1,7 et des taux de porosité ouverte
plus élevés de 1,2 & 1,6 par rapport a la formulation MA-0. Les formulations MA/DEA10 ont
conduit a une augmentation des taux de porosité totale d’'un facteur de 1,9 a 2 et des taux de
porosité ouverte d'un facteur de 1,7 a 2 par rapport a la formulation MA-0. L’effet du type de
DEA sur I'évolution des taux de porosité présente une influence moins importante que son
taux d’incorporation. Or, des taux de porosité moyennement élevés ont été enregistrés dans
le cas des DEA avec des patrticules de tailles plus grandes.

Tableau I1I-6 : taux de porosité totale (&) et ouverte (earch) des formulations MA/DEA, aprés cuisson

Formulation Sous- Taux de porosité Taux de porosité ouverte
formulation totale & €Arch
(%) (%)
MA/DEAO MA-0 24+£0 24+0
MA/DEAS MABMNR5 39+0 39+1
MABMRS5 41 +1 361
MAPP5 391 31+1
MAMDF5 36+1 30+0
MAHDF5 371 31+0
MA/DEA10 MABMNR10 50+£0 49+ 2
MABMR10 48+ 0 45+1
MAPP10 48+ 0 42+ 1
MAMDF10 47+0 43+1
MAHDF10 45+ 1 41+1

111.4.1.1.5. Distribution de la taille des pores

L’évaluation de la taille et de la distribution des pores créés par les DEA a été effectuée par
porosimétrie au mercure, apres cuisson, sur trois échantillons cylindriques par sous-
formulation, de 18 mm de diameétre et de 20 mm de hauteur séchés au moins 24 ha 100 £ 5
°C avant l'analyse. Les Figure IlI-14, Figure 111-15 et Figure IlI-16 présentent les distributions
des tailles des pores des formulations MA-0, MA/DEA5 et MA/DEALO, respectivement.

La formulation de référence MA-0 présente une distribution porosimétrique bimodale. Un mode
aux pores de tailles comprises entre 0,01 et 1 um lié a la porosité de I'espace inter-agrégat et
un deuxiéme mode centré vers 3 um. Cette classe de pores a été associée selon la littérature
a la porosité créée au cours de la décarbonatation de la calcite [102] [103].

Les formulations MA/DEAGS présentent une distribution, en diamétres des pores, bimodale. Les
sous-formulations MAMDF5 et MAHDF5 se composent de deux classes porosimétriques, une
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premiéere aux pores de tailles comprises entre 0,01 et 2 um et une deuxieme centrée vers 5
pm. Pour les sous-formulations MABMNRS, MABMR5 et MAPP5 une concentration vers des
pores plus grands a été observée avec une proportion moindre en pores de tailles de 0,1 a 3
pm et une proportion plus importante en pores de tailles centrée entre 10 et 20 um liée
principalement a la décomposition des DEA. Cette répartition en diamétres des pores permet
de constater que I'incorporation des DEA types : BMNR, BMR et PP favorise la formation de
pores de tailles plus grandes que ceux créés par l'incorporation des DEA de types MDF et
HDF. Ce résultat est essentiellement lié aux tailles initiales des porogénes. En effet, 'analyse
des tailles des patrticules, présentée dans la section 11.2.2.1 du Chapitre I, a démontré que les
DEA types MDF et HDF se composent de particules de tailles plus fines (Dsovor) = 157 um et
Dsorory = 211 pm) et les DEA de types BMNR, BMR et PP se composent de particules de
tailles plus importantes (Dsogmnr) = 309 um, Dso@mry = 478 um et Dsoepy = 628 pm).

L’ensemble des formulations MA/DEA10 présente une distribution porosimétrique bimodale,
avec des pores de tailles comprises entre 3 et 10 um et un autre mode de tailles comprises
entre 10 et 500 ym. Les formulations MA/DEA10 se composent de pores de tailles plus
grandes que celles observées pour les formulations MA/DEAS. En effet, le taux d’incorporation
des DEA est ici plus important conduisant a une distribution des porogenes au sein de la
matrice argileuse moins homogéne ce qui favorise la coalescence de plusieurs pores formant
ainsi un seul pore avec un diamétre plus important.

Pourcentage volumique (%)

0,01 0,1 1 10 100 1000
Taille des pores (um)

Figure 11I-14 : distribution des tailles de pores aprés cuisson de la formulation de référence MA-0

Halima ABJAGHOU | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2020 85



Chapitre Ill. Elaboration, mise en forme, traitements thermiques et caractérisations des
formulations MA/DEA

18
Il MABMNRS
16
S
< 144
[}
g
=2 124
E
=2
S 10+
[}
g 8-
8
@
e 69
=1
[e]
[a 8 4 4
24
0
0,01 0,1 1 10 100 1000
Taille des pores (um)
18 18
Il MABMRS Il MAPPS
16 16
< <
S 14- S 14-
() ()
g g
g 12 g 12
1S 1S
3 3
9 10+ 9 10+
() ()
g 87 g 87
= =
[ Q
e 61 e 61
> >
o o
o 4 4 o 4 4
24 24
0+ 0 T
0,01 0,1 1 10 100 1000 0,01 01 1 10 100 1000
Taille des pores (um) Taille des pores (um)
18 18
Il VAMDF5 [ MAHDF5
16 16
S s
Sl Sl
g g
g 127
5 5
2 2 10+
> >
@ L g
(=] (=]
IS IS
8 8
s s
Q o 64
S S
3 3 4
o [
2
0
0,01 0,1 1 10 100 1000 0,01 0,1 1 10 100 1000
Taille des pores (um) Taille des pores (um)

Figure I11-15 : distributions des tailles de pores aprés cuisson des formulations MA/DEA5
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Figure 111-16 : distributions des tailles de pores aprés cuisson des formulations MA/DEA10

111.4.1.1.6. Tomographie X

Dans le but de vérifier la forme des pores, de quantifier leur anisotropie et d’avoir une idée de
leur orientation au sein du matériau, une analyse fine de la morphologie poreuse a été réalisée
par tomographie X sur des échantillons cylindriques cuits de 5 mm de diameétre et de 13 mm
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de hauteur, prélevés dans la direction paralléle a la direction de I'extrusion, et ce pour la
formulation de référence MA-0 et les formulations MABMNR10 et MAMDF10.

Aprés acquisition des projections tomographiques, le volume tridimensionnel est reconstruit &
partir de I'empilement des coupes d’'images 2D. Les objets 3D reconstruits sont représentés
dans la Figure IlI-17. Ici, la direction de I'extrusion correspond a I'axe z.

(b) (c)

Figure 111-17 : reconstruction aprés acquisition par microtomographie X des échantillons (a) MA-0, (b)
MABMNR10 et (c) MAMDF10

111.4.1.1.6.1. Prétraitements d’images : choix du seuil, nettoyage des images et ROI

Les matériaux analysés sont des matériaux poreux qui se constituent de deux phases : (i) la
phase solide et (ii) la phase porale. En raison de leur coefficient d’absorption du rayonnement
X différent, les deux phases se distinguent sur les images par des niveaux de gris différents.
La phase solide est représentée par un niveau de gris plus clair, tandis que la phase porale
est représentée par un niveau de gris plus foncé. Pour pouvoir séparer ces deux phases, un
traitement d’'image est premiérement effectué, il s’agit du seuillage d’images permettant
d’évaluer quels voxels® appartiennent a quelle phase. Le choix du seuil a appliquer est basé
sur l'analyse de I'histogramme des niveaux de gris composant I'image. La Figure 11I-18
représente les histogrammes des niveaux de gris obtenus apres acquisition et les nombres de
voxels correspondant a un certain niveau de gris pour les 3 échantillons analysés. Sur les 3
histogrammes, deux pics apparaissent correspondant chacun a une phase. L’intensité des
pics traduit la prédominance des phases. Plus lintensité est élevée plus la phase est
dominante dans la structure.

Dans le cas de I'échantillon MA-O, la distribution des niveaux de gris démontre une gaussienne
pouvant étre attribuée a la phase porale (entre 40 et 60) et un pic plus intense centré a 154
correspondant au niveau du gris attribué a la phase solide. Les deux pics sont bien séparés,
une valeur seuil a été choisie entre eux au niveau de gris 122.

3 Le voxel en 3D est I'équivalent du pixel en 2D
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Pour I'échantillon MABMNR10, ou le taux de porosité calculé expérimentalement est proche
de 50%, le nombre total de voxels correspondant a la phase porale est pratiguement égale au
nombre total de voxels représentant la phase solide (les gaussiennes sont équilibrées en
population). Ainsi, les pics sont parfaitement séparés permettant d’identifier facilement la

valeur du seuil. Le seuil retenu dans ce cas est de 105.
De méme pour I'échantillon MAMDF10, deux pics séparés se distinguent, un premier centré
vers 77 et un deuxiéme vers 149. La valeur du seuil retenu a été également de 105.
Les images recueillies aprés acquisition présentent souvent des artefacts, des bruits sont alors
présents au cceur des phases. Pour une meilleure identification et séparation des phases, en
plus du seuillage des images, d’autres opérations morphologiques (dilatation/érosion) ont été
appliquées sur les images pour nettoyer et éliminer ces éléments déconnectés présents au

cceur des phases.
La Figure 1lI-19 illustre un exemple des images obtenues avant et aprés élimination des

artefacts et application du seuil (binarisation).
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Figure 111-18 : histogrammes des niveaux de gris issus de I'analyse tomographique des échantillons

MA-0, MABMNR10 et MAMDF10
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Figure 111-19 : exemple de coupes 2D obtenues (a) originale et (b) aprés application des opérations
morphologiques (dilatation/érosion) et seuillage (binarisation), (blanc = phase solide et noir = phase
porale)

Les images générées par I'analyse tomographique sont trés volumineuses en mémoire, ce qui
rend les analyses statistiques de la morphologique des objets analysés difficile a gérer. D’ou
le choix d’'une région d’intérét (ROI : Region Of Interest) est nécessaire. La ROI doit étre la
plus représentative possible de I'objet a I'échelle macroscopique afin d’obtenir des analyses
statistiques fiables. Tous les calculs sont effectués sur la ROI. La Figure I11-20 illustre un
exemple de ROI choisie pour un échantillon donné.

La taille des voxels et les dimensions de la ROI sélectionnée pour la caractérisation
microstructurale des échantillons analysés sont données dans le Tableau IlI-7.

Figure 111-20 : choix de la région d’intérét (ROI)
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Tableau IlI-7 : dimensions des échantillons, taille voxel et ROI utilisées pour le traitement d'images
des trois échantillons (MA-0, MABMNR10 et MAMDF10)

Dimensions de Taille de voxel ROI Dimensions ROI
I’échantillon
cylindrigue analysé (um) (LxIxh en voxels) (LxIxh en mm)
(mm)
5x13 7 450x450x450 3,15x3,15x3,15

[11.4.1.1.6.2. Caractéristiques microstructurales
[11.4.1.1.6.2.1. Porosité cumulée

En fonction de la valeur du seuil retenu, le taux de porosité totale peut étre estimé a partir de
la distribution cumulée des histogrammes des niveaux de gris présentés dans la Figure I11-18.

Dans le cas de I'échantillon MA-0, & la valeur de seuil choisie de 122, le taux de porosité est
estimé a 13 %. En revanche, le taux de porosité calculé expérimentalement pour cet
échantillon est de 24 %. En effet, selon les résultats de la distribution de la taille des pores
obtenus par porosimétrie au mercure, I'échantillon MA-0 présente des pores de taille allant de
0,01 a 400 um. Avec l'analyse des images tomographiques a une taille de voxel de 7 um, les
pores dont le diamétre est inférieur a 7 um ne peuvent étre accessibles, d’ou un taux de
porosité, obtenu par analyse tomographique, sous-estimé.

Pour I'échantillon MABMNR10 et MAMDF 10, a la valeur de seuil de 105, les taux de porosité
estimés par tomographie sont respectivement de 37 % et 32 % contre 50 % et 47 % pour les
taux de porosité calculés expérimentalement. Les résultats de la distribution de la taille des
pores obtenus par porosimétrie mercure ont démontré que ces échantillons comportent des
pores de tailles comprises entre 2 et 500 um. La sous-estimation des taux de porosité obtenus
par tomographie vient du fait que la proportion des pores de tailles comprises entre 2 et 7 um
n’ait pas été prise en compte.

111.4.1.1.6.2.2. Granulométrie de la phase porale

La distribution des tailles des pores (PSD : Pore Size Distribution) peut également étre estimée
a partir des images binaires obtenues par tomographie X. Il s’agit d’'une opération
morphologique qui consiste a déterminer les diameétres d’ouvertures locales. Le diamétre
d’ouverture locale correspond au diamétre de la plus grande sphére pouvant étre totalement
incluse dans le pore (Figure IlI-21). Plus la forme du pore est sphérigue plus la taille du pore
mesurée est précise. Ainsi, la distribution en volume, des nombres de voxels, donne les
valeurs des diamétres les plus représentatifs permettant donc d’obtenir une estimation de la
distribution des tailles des pores de I'objet analysé.
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Figure 111-21 : exemples de sphéres incluses pour la mesure du diamétre local du pore

Les distributions des tailles des pores pour les ROl de MABMNR10 et MAMDF10 sont

présentées dans la Figure 111-22.

Le diamétre moyen des diamétres d’ouvertures locales est de 84 pum pour le MABMNR10 et
36 um pour le MAMDF10. Les résultats sont sous-estimés par rapport aux diametres moyens
initiaux des porogénes (Dsoemnr) = 309 um et Dsovor) = 157 um). Ce résultat est dd au fait que
les analyses tomographiques mesurent la taille de la plus grande sphére incluse dans le pore
est non pas la taille réelle du pore. Toutefois, ces résultats confirment que la taille des pores
créés est proportionnelle a la taille initiale de 'agent porogene utilisé. Le diamétre local moyen

de I'échantillon MABMNR10 est supérieur a celui du MAMDF10.
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Figure 111-22 : distribution des tailles des pores pour les ROl de MABMNR10 et MAMDF10

111.4.1.1.6.2.3. Orientation des pores : tortuosité, anisotropie du milieu et quantification
de I'orientation

La tortuosité est une caractéristique liée au chemin géométriqgue minimal dans un média pour
aller d’un point A a un point B (Figure 111-23). Une valeur de tortuosité proche de 1 indique que
le chemin est moins tortué. Cette caractéristique peut également donner une information sur
la forme géométrique des pores. Les pores ayant une forme allongée favorisent des chemins
directs et donc une tortuosité faible.

... ®

distance parcourue

Tortuosité (a) =

Figure 111-23 : représentation schématique de la notion de tortuosité [104]

La tortuosité a été étudiée sur les trois axes x, y et z. Les moyennes des tortuosités obtenues
sur les trois ROI des deux échantillons étudiés (MABNMR10 et MAMDF10) sont données dans
le Tableau IlI-8.
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Pour les deux échantillons, MABMNR10 ou MAMDF10, la tortuosité est la méme selon x ety
et est inférieure selon l'axe z. Ces résultats démontrent que (i) les échantillons sont
anisotropes et (ii) les pores ont une forme plutét allongée selon I'axe z, ce qui confirme une
éventuelle orientation des pores privilégiée selon I'axe z, c’est-a-dire selon la direction de
I'extrusion.

Tableau 111-8 : moyennes des tortuosités obtenues selon les trois axes (X, y et z) pour les ROl des
échantillons MABMNR10 et MAMDF10

Tortuosité (-)

Phase porale

Selon x Selony Selon z
MABMNR10 1,17 + 0,05 1,15+ 0,05 1,06 £ 0,02
MAMDF10 1,16 + 0,03 1,16 £ 0,02 1,08 £ 0,02

Pour quantifier 'orientation des pores selon I'axe z, une étude statistique a été effectuée pour
déterminer la répartition de I'élévation des pores en fonction de leur fréquence pour les deux
échantillons étudiés (MABMNR10 et MAMDF10). La Figure 111-24 présente les représentations
3D de la carte couleur de I'élévation des pores par rapport a I'horizontale. D’aprés la Figure
I11-24, I'élévation des pores par rapport au plan horizontal est plus importante dans le cas de
I'échantillon MABMNR10 que dans le cas de I'échantillon MAMDF10.

Une estimation du degré moyen d’orientation des pores par rapport a I'horizontal a été réalisée,
les résultats sont présentés dans le Tableau 1lI-9. Dans le cas de I'échantillon MABMNRZ10,
les pores sont orientés a environ 45° par rapport a I'horizontal et a 40° dans le cas de
I'échantillon MAMDF10. Ces résultats confirment que les pores de taille plus importante ont
tendance a s’orienter préférentiellement par rapport a une direction, ici selon I'axe z (donc
selon la direction de I'extrusion).

(b)

Figure 111-24 : carte couleur de la répartition de I'élévation des pores sur les ROI de (a) MABMNR10 et
(b) MAMDF10

e
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Tableau I1I-9 : valeurs moyennes de I'orientation des pores par rapport a I'’horizontal sur les ROI des
échantillons MABMNR10 et MAMDF10

Phase porale Valeur moyenne de I’élévation par rapport a I’horizontal

MABMNR10 45°

MAMDF10 40°

L’analyse par microtomographie X a permis d’investiguer les propriétés microstructurales des
échantillons MABMNR10 et MAMDF10 en utilisant plusieurs technologies descriptives
complémentaires. Aprés prétraitements des projections tomographiques et sélection de la
ROI, de nombreuses informations ont pu étre extraites : le taux de porosité cumulée, les
diamétre d’ouvertures locales des pores et lorientation des pores. Les résultats
tomographiques des taux de porosité et des tailles des pores ont été sous-estimés par rapport
a ceux obtenus par calcul expérimental et par la méthode de porosimétrie a mercure. Cette
sous-estimation s’explique par la résolution utilisée en tomographie X (1 voxel = 7 um), les
taux de porosité et les tailles des pores inférieurs a 7 um n’ont pas pu étre récoltés. En outre,
le calcul de la tortuosité a montré que les distances réelles parcourues sont quasi-similaires
selon x et y, ceci dit que les échantillons présentent des propriétés isotropes selon x et y.
Cependant, les distances réelles parcourues sont moins élevées selon z, ce qui confirme une
anisotropie du milieu selon cet axe dont 'origine est une orientation préférentielle des pores
selon la direction de I'extrusion. Cette orientation a été quantitativement estimée par analyse
des reconstructions 3D. Les pores de I'échantillon MABMNR10 et MAMDF10 ont été orientés
en moyenne a environ 45° et 40°, respectivement, par rapport a I'horizontal. Ce résultat a
permis de prouver que le procédé de mise en forme par extrusion favorise I'orientation des
agents porogéne dans la direction de I'extrusion. Cette orientation est d’autant plus importante
lorsque le facteur de forme des agents porogénes est élevé.

111.4.1.2. Propriétés thermiques

La mesure des diffusivités thermiques des formulations MA/DEA a été réalisée dans les deux
directions, perpendiculaire et paralléle a la direction de I'extrusion. Pour chaque mesure, cing
échantillons ont été analysés et pour chaque échantillon la mesure a été répétée cinq fois. Les
conductivités thermiques ont été ensuite calculées (Equation 111-12) et leurs valeurs moyennes
sont données dans le Tableau 111-10.

La sous-formulation de référence MA-0 a présenté une conductivité thermique de 1,15 W.m"
1Kt pour la coupe perpendiculaire a la direction de I'extrusion (A1) et 0,76 W.m2.K* pour la
coupe parallele a la direction de I'extrusion (A;). La différence de conductivité thermique
constatée entre la coupe perpendiculaire et la coupe paralléle a la direction de I'extrusion
révele un comportement thermiquement anisotrope du matériau. Ceci peut étre expliqué par
l'orientation des plaquettes d’argile parallélement a la direction de I'extrusion [32] [105]. Ainsi,
dans le cas d’'une coupe paralléle a la direction de I'extrusion, le flux de chaleur appliqué est
perpendiculaire a la surface basale des plaquettes d’argile ce qui permet de bien freiner la
propagation de chaleur. Ensuite, I'anisotropie a été estimée par un rapport d’anisotropie
calculé a l'aide de la relation de I'Equation 111-16.
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y
Rapport d'anisotropie = —

A1
Equation 111-16

Les sous-formulations MA/DEA5 et MA/DEA10 ont donné des conductivités thermiques
inférieures a celles de la sous-formulation MA-0. Les sous-formulations MA/DEAS ont permis
de diminuer la conductivité thermique de 15 a 30 %, tandis que les sous-formulations
MA/DEA10 ont présenté une diminution de la conductivité thermique de 35 a 45 %, et ce pour
les deux directions.

Les différences constatées au sein des sous-formulations MA/DEA5 ou MA/DEA10 sont en
cohérence avec les résultats des taux de porosité et sont donc liées au type du DEA utilisé.
En effet, les DEA avec des particules de tailles plus grandes ont permis une augmentation des
taux de porosité et par conséquent une diminution des conductivités thermiques. Les DEA
avec des particules de tailles plus fines (MDF et HDF) ont permis également une augmentation
des taux de porosité mais moins importante qu'avec les autres DEA, ainsi la conductivité
thermique n’a été diminuée que de 15 % et 35 % dans le cas des sous-formulations MA/DEA5
et MA/DEALO, respectivement.

L’effet du taux d’incorporation a été également constaté. Les sous-formulations MA/DEA10
ont démontré des valeurs de conductivité thermique inférieures a celles des sous-formulations
MA/DEAS5. En augmentant le taux d’incorporation des DEA par deux au sein de la matrice
argileuse MA, la conductivité thermique est réduite d’un facteur de 1,4 pour les coupes
perpendiculaires et paralléles.

En vue d’évaluer I'anisotropie des formulations MA/DEA, les rapports d’anisotropie ont été
calculés pour toutes les formulations MA/DEA et les valeurs sont données dans le Tableau
[11-10. La sous-formulation de référence MA-0 a présenté un rapport d’anisotropie de 1,5 lié
principalement a une orientation des plaquettes d’argile parallélement a la direction de
'extrusion comme évoqué ci-dessus. Indépendamment du type des DEA, les sous-
formulations MA/DEAS et MA/DEAL0 ont présenté un rapport d’anisotropie similaire a celui de
la sous-formulation de référence MA-0. L’anisotropie des formulations MA/DEA est alors due
a l'orientation des plaquettes d’argile sans noter d’effet remarquable de I'orientation des DEA
sur I'anisotropie des produits cuits.

L’incorporation des DEA conduit a une diminution importante de la conductivité thermique liée
principalement a 'augmentation de la porosité. En effet, l'augmentation de la porosité diminue
la part en matiere argileuse, assurant la diffusion de chaleur au sein des produits. Une
diminution de la diffusivité thermique a lieu et par conséquent la conductivité thermique est
réduite. Les formulations MA/DEA ont présenté des valeurs de conductivité thermique moins
élevées et un comportement anisotrope a été marqué provenant essentiellement de la matrice
argileuse.

Tableau 111-10 : conductivités thermiques, aprés cuisson, des formulations MA/DEA, sur coupes
perpendiculaires et paralléles et leurs rapports d’anisotropie

Formulation Sous- Taux de  Conductivité Conductivité Rapport
formulation porosité thermique, thermique, d’anisotropie
1
totale & coupe coupe // (AL/ \)
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(%) AL (W.mtK?Y A (W.mtK?
MA/DEAO MA-0 240 1,15+ 0,01 0,76 £ 0,04 15+0,1
MA/DEA5S MABMNRS5 390 0,79 £ 0,03 0,54 £ 0,02 1,5+£0,2
MABMRS5 41 +1 0,93+ 0,01 0,72+ 0,01 1,3+0,0
MAPP5 39+1 0,93+ 0,03 0,62 + 0,01 1,5+0,1
MAMDF5 361 0,97 £ 0,02 0,62 +£0,01 1,1+0,1
MAHDF5 37x1 0,99 + 0,03 0,67 £ 0,08 1,5+0,3
MA/DEA10 MABMNR10 500 0,61 + 0,02 0,42 £ 0,01 1,4+0,1
MABMR10 48+ 0 0,58+ 0,01 0,53+ 0,08 1,1+0,3
MAPP10 48+ 0 0,69 + 0,02 0,54 + 0,04 1,3£0,2
MAMDF10 47+0 0,63 £ 0,01 0,49 £ 0,01 1,3+0,1
MAHDF10 45+ 1 0,72 £ 0,02 0,49 £ 0,02 1,5+0,1

111.4.1.2.1. Prédiction de la conductivité thermique effective

Plusieurs modéles analytiques permettent de calculer la conductivité thermique effective At
d’'un matériau biphasé en prenant en compte les conductivités thermiques des deux phases
présentes et leur fraction volumique. Ces modeéles sont applicables dans le cas des matériaux
poreux ou les deux phases présentes sont la phase solide et la phase poreuse. Selon la nature
du mélange des deux phases, deux catégories de modéles sont distinguées : (i) la catégorie
des modéles d’inclusions isolées dans une matrice continue, Rayleigh, Hashin-Shtrikman ou
encore Maxwell et (ii) la catégorie des phases interconnectées, Bruggeman et Landauer.

Dans le but de choisir le meilleur modele analytique pour prédire la conductivité thermique des
formulations MA/DEA, et compte tenu de la fraction volumique des formulations MA/DEA qui
est inférieure a 65 % [54], Les modéles de Landauer et de Maxwell-Eucken ont été utilisés.

Les conductivités thermiques effectives ont été calculées par les relations de I'Equation 11I-17
et de I'Equation 1I-18, avec les modéles de Landauer [63] et Maxwell-Eucken [106],
respectivement, ou la conductivité thermique effective est exprimée en fonction de la fraction
volumique de pores v,, de la conductivité thermique du solide As et de la conductivité thermique
des pores A,. La valeur de la conductivité thermique effective de la phase solide As a été
déterminée a partir de la conductivité thermique de la formulation de référence MA-0, en
utilisant la relation de Landauer exprimée sous la forme de I’Equation [11-19, et est égale a 1,77
W.m.K? pour la coupe perpendiculaire et 1,17 W.m™.K* pour la coupe parallele. La valeur
de la conductivité thermique des pores, considérés occupés par l'air, a été tirée de la littérature
[107], et vaut 0,026 W.m™.K™2,

1 5 1
Aeff = 7 [, (3v, — 1) + 25(2 = 3v,) + {[2,(3vp — 1) + A5(2 — 3p)]? + 8451, )2]

Equation 111-17
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s _/1/1,,+2/15+2vp(;tp—/1$)
T Ay + 205 — vy (A — 2s)

Equation 111-18

22— 2,3y, — 1)
s Ay +A(2v, = 3)

Equation 111-19

Les conductivités thermiques effectives calculées a partir des modéles analytiques de
Landauer et Maxwell-Eucken, dans les deux directions perpendiculaire et parallele a la
direction de I'extrusion, ont été comparées aux valeurs des conductivités thermiques obtenues
expérimentalement. Les variations des conductivités thermiques calculées et mesurées en
fonction des taux de porosité sont présentées dans la Figure 111-25 et la Figure 111-26, pour les
coupes perpendiculaire et paralléle a la direction de I'extrusion, respectivement.

Y

Dans le cas des coupes perpendiculaires a la direction de l'extrusion, les résultats
expérimentaux des conductivités thermiques des formulations MA/DEAS suivent le modéle de
Maxwell-Eucken, tandis que les résultats expérimentaux des formulations MA/DEA10 tendent
vers le modéle de Landauer. Ceci dit, I'incorporation de 5 %m:de DEA favorise la création de
porosité isolée. A 10 %m: d’'incorporation, le regroupement de plusieurs pores pourrait étre
possible donnant lieu a des pores interconnectés. Ces résultats sont en accord avec les
résultats de I'analyse de la distribution des tailles de pores a travers laquelle il a été observé
gue les formulations MA/DEALO présentaient des pores de tailles plus importantes.

Dans le cas des coupes paralléles a la direction de I'extrusion, les résultats expérimentaux
des conductivités thermiques des formulations MA/DEA tendent plutdt vers le modele de
Maxwell-Eucken, tandis que le modéle de Landauer se présente comme borne inférieure de
la conductivité thermique effective des formulations MA/DEA.

Le modéle de Landauer et de Maxwell-Eucken pourraient alors étre utilisés pour prédire la
conductivité thermique des formulations MA/DEA en fonction de la fraction volumique des
pores.
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Figure 111-25 : variation des conductivités thermiques (AL), expérimentales et calculées, en fonction des
taux de porosité, pour des coupes perpendiculaires a la direction de I'extrusion
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Figure 111-26 : variation des conductivités thermiques (Ar), expérimentales et calculées, en fonction des
taux de porosité, pour des coupes paralléles a la direction de I'extrusion

[11.4.1.3. Propriétés mécaniques

Les essais de flexion 3 points et de compression uniaxiale ont été réalisés sur cing éprouvettes
et cing cylindres par sous-formulation, respectivement, aprées cuisson. Les valeurs moyennes
des contraintes a la rupture en flexion 3 points et en compression uniaxiale sont données dans
le Tableau IlI-11.
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La sous-formulation de référence MA-0 a présenté une contrainte en flexion 3 points d’environ
12 MPa et une résistance mécanique en compression de 20 MPa. Ces valeurs sont en accord
avec la littérature. En effet, comme présenté dans le Tableau I-5 et le Tableau I-6 dans le
Chapitre 1, la résistance a la flexion d’'une brique est d’environ 8 MPa et sa résistance a la
compression est de 20 MPa.

Le taux d’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse conduit a une diminution
significative des propriétés mécaniques.

En flexion 3 points, L’incorporation de 5 % de DEA a réduit la résistance mécanique de 13 &
55 %, tandis que l'incorporation de 10 %m: a réduit la résistance mécanique de 47 a 70 %.
L'effet du taux d’incorporation est trés remarquable. L’augmentation de deux fois le taux
d’incorporation du DEA conduit & une augmentation des taux de porosité et ainsi une
diminution de la résistance mécanique en flexion 3 points d’'un facteur d’environ 2. L'effet du
type de DEA est moins significatif. Les écarts des résistances mécaniques (Orex) CONstatés au
sein des sous-formulations MA/DEA5 ou MA/DEA10 proviennent principalement de la taille
initiale des porogénes. Les sous-formulations contenant des DEA avec des particules de tailles
les plus grandes, types BMR et PP, ont enregistré de faibles contraintes a la rupture, les sous-
formulations contenant des DEA avec des tailles de particules moyennes (BMNR) ont donné
des valeurs de contrainte a la rupture moins élevées, et les sous-formulations contenant des
DEA avec des tailles de particules les plus fines, types MDF et HDF, ont marqué des
contraintes a la rupture relativement les plus élevées.

En compression uniaxiale, 'incorporation de 5 % de DEA a peu d’effet sur la dégradation de
la résistance mécanique, avec un affaiblissement de seulement 20 % par rapport a la sous-
formulation de référence MA-0. L’incorporation de 10 %m: de DEA induit une diminution
importante sur la résistance a la compression allant de 35 a 65 %. L’augmentation de deux
fois le taux d’incorporation du DEA induit a une diminution de la résistance a la compression
d’un facteur de 2,5 environ. L'effet du type de DEA sur la compression uniaxiale est moins
remarquable au sein des sous-formulations MA/DEA. Néanmoins, plus la taille des particules
du DEA est fine plus la contrainte a la rupture en compression uniaxiale est élevée.

Tableau IlI-11 : contraintes a la rupture en flexion 3 points et en compression uniaxiale des
formulations MA/DEA, apres cuisson

Formulation Sous- Taux de Contrainte a la Contrainte a la
formulation porosité rupture en rupture en
totale & flexion 3 points compression
(%) Oriex (MPa) uniaxiale
Ocomp (MPQ)
MA/DEAO MA-0 24+ 0 12+2 20+ 0
MA/DEA5 MABMNRS5 39+£0 71 24 +7
MABMR5 41+1 71 20+ 8
MAPP5 39+1 5+1 16+2
MAMDF5 361 71 22+8
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MAHDF5 371 101 22+4
MA/DEA10 MABMNRI10 50+0 4+1 8+1
MABMR10 48+ 0 4+1 10+2
MAPP10 48+ 0 6+1 7+1
MAMDF10 47 +0 4+0 10+2
MAHDF10 45+1 51 13+4

Les résultats des propriétés mécaniques ont démontré que l'incorporation des DEA au sein de
la matrice argileuse MA conduit & une diminution des contraintes a la rupture en flexion 3
points et en compression uniaxiale. Par rapport aux taux d’incorporation des DEA, la
diminution des (Orex) €t (Ocomp) @ €té associée aux taux de porosité élevés. Par rapport aux
types des DEA, la diminution des (Orex) €t (Ocomp) @ ét€ liée principalement a la taille des pores
créés par les DEA. Plus la taille des pores est grande, plus la contrainte a la rupture est réduite.
Toutefois, les valeurs des résistances a la compression des formulations MA/DEA sont
comparables aux valeurs des résistances a la compression des briques de terre cuite allégées
qui varient de 4 a 40 MPa (Tableau I-5 du Chapitre 1) et restent dans les normes des matériaux
de construction en brique de terre cuite [108].

111.4.2. Effet du dispositif d’extrusion sur les propriétés des formulations

Cette section se concentre sur I'étude de l'effet du dispositif d’extrusion sur les propriétés
finales des formulations MA/DEA. A I'échelle industriel, 'extrudeuse a vis est le dispositif de
mise en forme le plus répandu pour la mise en forme des briques, tandis que les formulations
MA/DEA ont été extrudées en utilisant une extrudeuse a piston. L’objectif serait donc de
fabriquer des échantillons a l'aide de I'extrudeuse a vis du CTMNC et de comparer les
différences existantes entre les propriétés thermiques et mécaniques de ces échantillons et
ceux fabriqués par I'extrudeuse a piston. L’étude comparative a été menée sur les deux sous-
formulations MABMNR10 et MAMDF10.

Les sous-formulations mises en forme par I'extrudeuse a vis seront notées MABMNR10-y;s et
MAMDF10.is, celles mises en forme par I'extrudeuse a piston gardent la notation MABMNR10
et MAMDF10.

Les sous-formulations MABMNR10-is et MAMDF10.,is ont été préparées par malaxage dans
les mémes conditions de préparation des pates MA/DEA (section 111.2.1). Les pates obtenues
ont été extrudées avec I'extrudeuse a vis au CTMNC (Figure 111-27). Les cylindres extrudés
ont suivi les mémes cycles des traitements thermiques des formulations MA/DEA (section
I11.2.3). Leurs taux de porosité, leurs distributions de taille des pores et leurs propriétés
thermiques et mécaniques ont été caractérisés, apres traitements thermiques, et comparés a
ceux des sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10.
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Figure I1I-27 : schéma d’une extrudeuse a vis [44]
l11.4.2.1. Caractérisations physiques

111.4.2.1.1. Taux de porosité

La mesure des taux de porosité a été effectuée, apres cuisson, sur trois échantillons par sous-
formulation. Le Tableau IlI-12 présente les valeurs moyennes des taux de porosité totale (&)
et ouverte (garch) des sous-formulations MABMNR10.is et MAMDF10.is, comparés a ceux des
sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10.

Le matériel de mise en forme n’a pas eu d’effet sur les taux de porosité créés par les DEA.
Comparés aux sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10, les taux de porosité totale et
ouverte des sous-formulations MABMNR10.is et MAMDF10.i;s sont approximativement
similaires.

Tableau 111-12 : taux de porosité totale (&) et ouverte (€arch) des sous-formulations MABMNR10.vis et
MAMDF10.vis, aprés cuisson

Extrudeuse Sous- Taux de porosité Taux de porosité
formulation totale & ouverte €arch
(%) (%)
Extrudeuse avis MABMNR10.yis 49+ 1 47 +0
MAMDF10.yis 49+0 49+0
Extrudeuse a MABMNR10 50+0 49 + 2
piston
MAMDF10 47 +0 43 +1

111.4.2.1.2. Distribution de la taille des pores

L’analyse de la répartition des tailles des pores des sous-formulations MABMNR10.yis et
MAMDF10.is a été effectuée aprés cuisson, de la méme maniére que pour les sous-
formulations MABMNR10 et MAMDF10. Les répartitions des diamétres des pores en
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pourcentage volumique des sous-formulations MABMNR10..is et MAMDF10.,is comparées a
celles des sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10 sont représentées dans la Figure
111-28.

Les sous-formulations MABMNR10.;s et MAMDF10.is présentent une distribution, en
diamétres des pores, bimodale identique a celle des sous-formulations MABMNR10 et
MAMDF10, avec un mode aux pores entre 3 et 10 um et un autre mode aux pores de tailles
comprises entre 10 et 500 um.

L’extrudeuse a vis ou a piston ne présente pas d’effet marquant sur les taux de porosité ou la
distribution des tailles de pores des formulations MA/DEA.
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Figure 111-28 : distributions des tailles de pores aprées cuisson des sous-formulations MABMNR10.yis
et MAMDF10.,is comparées a celles des sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10

111.4.2.1.3. Propriétés thermiques

La mesure des diffusivités thermiques et le calcul des conductivités thermiques des sous-
formulations MABMR10-vis et MAMDF10.is cuites ont été réalisés, de la méme maniére que
pour les sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10. Les valeurs moyennes des
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conductivités thermiques, des coupes perpendiculaires et paralleles a la direction de
I'extrusion, sont regroupées dans le Tableau IlI-13.

Les valeurs des conductivités thermiques obtenues pour les sous-formulations MABMNR10.
vis €t MAMDF10.is sont plus ou moins similaires a celles obtenues pour les sous-formulations
MABMNR10 et MAMDF10. A I'exception de la conductivité thermique perpendiculaire (A1) de
la sous-formulation MABMNR10. En effet, avec un méme volume poreux de 49 %, la
conductivité thermique de MABMNR10.,is est élevée d’environ 20 % de celle obtenue pour le
MABMNR10. Cette différence peut étre due a un mauvais échantillonnage.

Tableau I11-13 : conductivités thermiques, aprés cuisson, des sous-formulations MABMNR10.yis et
MAMDF10.yis, sur coupes perpendiculaires et paralléles et leurs rapports d’anisotropie

Extrudeuse Sous- Taux de  Conductivité Conductivité Rapport
formulation  porosité thermiqlie, thermique,  d’anisotropie
totale & coupe coupe // (AL/ A)

%)  AL(W.mLKD) Ay (W.mLKD)

E)\‘,tirS“deuse MABMNRIO- 4941  073+004  048+0,01 1,5+0,2
VIS
MAMDF10.,s 49+0 0,63+ 0,01 0,46 +0,02 1,4+0,1
Extrudeuse MABMNR10 50+0  0,61+002  0,42+0,01 1,4+0,1
a piston
MAMDF10 47+0  0,63+001  049%0,01 1,3+0,1

[11.4.2.1.4. Propriétés mécaniques

L’étude des propriétés mécaniques des sous-formulations MABMNR10.,is et MAMDF10..is a
été effectuée également aprés cuisson en flexion 3 points et en compression uniaxiale, de la
méme maniére que pour les sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10. Le Tableau llI-14
regroupe les résultats des propriétés mécaniques des sous-formulations MABMNR10-vis et
MAMDF10-vis.

Les valeurs des contraintes a la rupture en flexion 3 points et en compression uniaxiale des
MABMNR10.,;s et MAMDF10.is sont approximativement identiques aux valeurs des
contraintes a la rupture (Oiex) €t (Ocomp) des sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10.

Les propriétés mécaniques des formulations MABMNR10 et MAMDF10 sont alors
reproductibles, quel que soit le type de I'extrudeuse utilisée pour la mise en forme, a vis ou a
piston.
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Tableau 111-14 : contraintes a la rupture en flexion 3 points et en compression uniaxiale des sous-
formulations MABMNR10.,is et MAMDF10.,is, aprés cuisson

Extrudeuse Sous- Taux de Contrainte ala Contrainte ala
formulation porosité totale rupture en rupture en
& flexion 3 compression
(%) points uniaxiale
oflex (MPa) o-comp (MPa)
Extrudeuse a MABMNR10.yis 49+ 1 5+1 11+2
Vis
MAMDF10.yis 49+0 4+1 10+ 2
Extrudeuse a MABMNR10 50+0 4+1 8+1
piston
MAMDF10 47 +0 4+0 10+ 2

A l'exclusion de la conductivité thermique perpendiculaire (AL) de la sous-formulation
MABMNRZ10, les résultats obtenus dans cette section ont démontré que I'équipement de mise
en forme, extrudeuse a vis ou extrudeuse a piston, n'a pas d’effets remarquables sur les
propriétés physiques, thermiques et mécaniques des produits élaborés. Les résultats des
sous-formulations MABMNR10.,is et MAMDF10.is extrudées avec I'extrudeuse a vis, sont plus
ou moins similaires a ceux des sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10 extrudées avec
I'extrudeuse a piston.
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I11.5. Conclusion

Dans ce chapitre, I'optimisation des formulations MA/DEA a été réalisée. Les formulations
MA/DEA ont été mises en forme par extrusion et traitées thermiquement. L'étude de l'effet de
différents parameétres sur les propriétés physiques, thermiques et mécaniques des
formulations MA/DEA a été effectuée.

L’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse a conduit & une augmentation de la
demande en eau de faconnage. En effet, les DEA, de par leur nature, ont une aptitude a
absorber de 'eau. Afin de compenser la part de 'eau absorbée par les DEA et d’obtenir des
pates MA/DEA homogenes et extrudables, la teneur en eau de fagconnage a été augmentée,
par rapport a la sous-formulation de référence MA-0, de 1 % et de 2 % pour les formulations
a 5 %mcet 10 %md’incorporation de DEA, respectivement.

L’effet du type et du taux d’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse MA sur les
propriétés physiques, thermiques et mécaniques des formulations MA/DEA a été étudié.

L’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse MA a conduit a une augmentation de
la perte de masse, associée a la décomposition thermique des DEA et est fonction du taux
d’incorporation de ceux-ci. Les pertes de masses totales des formulations MA/DEA ont
confirmé la combustion totale des DEA aprés traitements thermiques. L’ajout des DEA au sein
de la matrice argileuse MA a entrainé une Iégére augmentation des retraits au séchage liée
principalement a la forte teneur en eau de fagonnage. Ainsi, le comportement anisotrope des
formulations MA/DEA a été relevé par la différence constatée entre les retraits en diamétre et
en longueur.

Aprés dégradation thermique et quel que soit le type, le DEA a permis la formation de pore de
taille et forme assez similaires a celles du DEA initial. L’introduction des DEA au sein de la
matrice argileuse MA a conduit donc a une augmentation des taux de porosité. L'effet du taux
d’incorporation est cependant trés considérable. L’ajout de 5 %m: et 10 %m: de DEA a permis
d’augmenter les taux de porosité, par rapport a la sous-formulation MA-0, d’'un facteur de 1,7
et 2, respectivement.

Le taux d’incorporation et le type du DEA ont présenté un effet sur la répartition de la taille des
pores. Pour le type, les DEA avec des particules de tailles plus grandes ont favorisé la
formation de pores de tailles plus grandes. L’augmentation du taux d’incorporation des DEA
crée une répartition moins homogéne du DEA au sein de la matrice argileuse, ainsi les pores
Créés sont regroupés sur une zone ce qui facilite la coalescence de pores formant ainsi un
seul pore avec un diametre plus important.

L’ajout des DEA au sein de la matrice argileuse MA a induit une diminution importante de la
conductivité thermique liée principalement a l'augmentation des taux de porosité. Les
formulations MA/DEAS et MA/DEA10 ont permis de diminuer la conductivité thermique jusqu’a
30 et 45 %, respectivement. L’effet du type et du taux d’incorporation du DEA sur les propriétés
thermiques des formulations MA/DEA a été présent. L’'augmentation du taux d’incorporation
des DEA par 2 a permis de réduire la conductivité thermique d’un facteur de 1,4. Les types
des DEA avec des particules de tailles plus grandes ont permis une augmentation des taux de
porosité et par conséquent une diminution de la conductivité thermique plus importante. En
outre, le caractére anisotrope des formulations MA/DEA a été confirmé par I'analyse des
propriétés thermiques, et a été démontré provenant essentiellement de la matrice argileuse.
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D’autre part, les résultats des propriétés thermiques des formulations MA/DEA ont été
comparés aux modeéles analytiques de Landauer et Maxwell-Eucken et ont permis de
constater que les formulations a 5 %m: d’ajout de DEA tendent vers le modéle de Maxwell-
Eucken et donc la formation de porosité isolée a été favorisée, tandis que les formulations a
10 %m: de DEA tendent vers le modele de Landauer ou la porosité interconnectée est
dominante. Les modéles de Landauer et de Maxwell-Eucken pourraient également étre utilisés
pour prédire la conductivité thermique effective des formulations a base du MA et incorporant
des DEA en fonction de la fraction volumique des pores.

En revanche, lintroduction des DEA au sein de la matrice argileuse MA a conduit & une
diminution des contraintes a la rupture en flexion 3 points et en compression uniaxiale. Par
rapport aux taux d’incorporation des DEA, la diminution des (Oriex) €t (Ocomp) @ €té associée aux
taux de porosité élevés. Par rapport au type du DEA, la diminution des (Ofiex) €t (Ocomp) @ été
liée principalement a la taille des pores créés par les DEA. Plus la taille des pores est grande,
plus la contrainte a la rupture est réduite.

L'effet du dispositif d’extrusion sur les propriétés finales des formulations MA/DEA a été
recherché. Les résultats obtenus ont démontré que I'équipement de mise en forme,
extrudeuse a vis ou extrudeuse a piston, n'a pas d'effets marquants sur les propriétés
physiques, thermiques et mécaniques des produits élaborés. Les résultats des sous-
formulations MABMNR10.,is et MAMDF10.,is extrudées avec I'extrudeuse a vis, sont quasi-
similaires a ceux des sous-formulations MABMNR10 et MAMDF10 extrudées avec
'extrudeuse a piston.
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environnementale de la cuisson des
formulations MA/DEA

IV.1. Introduction

L’industrie de fabrication de produit de terre cuite cherchant en continu a répondre aux
exigences thermiques et environnementales actuelles. Dans le procédé de fabrication des
produits de terre cuite, I'étape de cuisson est I'étape la plus consommatrice d’énergie, en
raison des hautes températures demandées pour transformer I'argile d’'une matiére premiére
a une argile cuite ayant des propriétés finales adaptées a des utilisations dans la construction.
La demande énergétique de I'étape de cuisson représente de 17 a 30 % des colts de
fabrication globaux des briques et tuiles. La source d’énergie principale utilisée pour la cuisson
au four étant le gaz naturel, mais également le charbon, le gaz du pétrole, le gasoil, I'électricité,
la biomasse, ect...[109]. A I'échelle européenne, les efforts des industriels des produits de
terre cuite se multiplient de plus en plus pour répondre aux exigences de I'amélioration de
I'efficacité énergétique et ainsi réduire leurs consommations en énergie fossile d’au moins 30
% a I'horizon 2030 [110]. Ainsi, la réduction des consommations d’énergie du procédé de
fabrication pourrait étre obtenue par 'amélioration de la conception des fours et séchoirs, la
combinaison des centrales d’électricité et de chaleur, la modification des matiéres premiéres
ou encore la récupération de I'excés de chaleur provenant des fours.

Dans le méme contexte, le respect des engagements et des réglementations
environnementaux européens et francgais implique la limitation des émissions de gaz a effet
de serre (GES) [3]. A I'encontre, au cours de la fabrication des briques, des émissions
importantes dans l'air se produisent, ces derniéres varient en fonction de la géographie des
sites, des techniques de fabrication adoptées mais également et surtout des matiéres
premiéres utilisées (origines géologiques et géographiques de celles-ci). Les principaux
polluants recherchés sont le fluor, le chlore, les oxydes de soufre et d’azote, le monoxyde et
le dioxyde de carbone [111] [112]. Ainsi, I'utilisation de mélanges argileux ayant des teneurs
faibles en ces éléments joue un rble important quant aux plages des émissions obtenues [113].
Les composés organiques volatils (COV) ne sont pas forcément émis dans les effluents
gazeux provenant des procédés de cuisson des briques. lls se produisent principalement en
cas d’ajout d’additifs organiques dans le but de développer la porosité des briques [114].
L’étude des émissions de gaz émis au cours de la cuisson des produits de terre cuite
incorporant des agents porogénes est donc de premiére nécessité.

Les objectifs des expériences présentées dans ce chapitre sont :

1. de déterminer la quantité d’énergie émise pouvant éventuellement étre récupérée au
cours de la cuisson des formulations MA/DEA et principalement issue de la
décomposition thermique des DEA ;

2. de quantifier les émissions dans l'air se produisant au cours de la combustion des
DEA incorporés dans les formulations étudiées et de comprendre I'impact de ces ajouts
sur les émissions produites dans l'industrie de fabrication des briques poreuses.
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IV.2. Bilan énergétique de la cuisson des formulations MA/DEA

Les formulations utilisées dans cette étude sont: MA, MABMNR5, MABMR5, MAPPS5,
MAMDF5, MAHDF5, MABMNR10, MABMR10, MAPP10, MAMDF10 et MAHDF10. Leurs
compositions ont été présentées dans la section II1.2 du Chapitre .

IV.2.1. Analyse calorimétrique différentielle (DSC)

Les phénoménes enthalpiques des formulations MA/DEA ont été déterminés en utilisant un
appareil d’analyse thermique METTLER TOLEDO TGA/DSC 3+. L’appareil permet de mesurer
les différences des échanges de chaleur entre un échantillon a analyser et une référence
pendant un cycle de température. L’échantillon et la référence sont placés dans un méme four
et a l'aide d’'un capteur DSC le flux thermique est déterminé a partir de la différence de
température mesurée.

L’échantillon a analyser doit étre sous forme d’'une poudre fine de granulométrie inférieure a
100 pum. Les échantillons des formulations en étude et I'échantillon de référence, ici de
I'alumine précalcinée a 1500 °C, ont été analysés dans des creusets en platine sur une plage
de température allant de 30 a 1100 °C, avec une vitesse de montée en température de 5
°C.min, sous une atmosphére d’air.

IV.2.2. Résultats et discussions

Les courbes des flux de chaleur des formulations MA, MABMNR5 et MABMNR10 sont
présentées dans la Figure 1V-1. Les courbes des formulations incorporant un taux de 5 ou 10
%m: de DEA présentant des allures similaires quel que soit le type de DEA utilisé, les résultats
obtenus avec les autres formulations sont présentés dans I'0. Ces figures présentent les flux
de chaleur en fonction de la température ainsi que les pics endothermique ou exothermique
lies aux transformations physico-chimiques des formulations étudiées au cours du chauffage
entre 30 et 1100 °C. Les Tableau IV-1, Tableau IV-2 et Tableau V-3 regroupent les résultats
obtenus pour 'ensemble des formulations étudiées.
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Figure IV-1 : flux de chaleur échangés des formulations MA (a), MABMNRS5 (b) et MABMNR10 (c) au
cours du chauffage entre 30 et 1100 °C

IV.2.2.1. Analyse DSC des formulations MA/DEA

Différentes transformations physico-chimiques ont été observées au cours du chauffage de 30
a 1100 °C pour la formulation de référence MA (Figure IV-1-A). Les principales transformations
observées sont : la déshydratation (eau liée et non liée), la déshydroxylation de FeO(OH), la
déshydroxylation des minéraux argileux (transformation de la kaolinite en métakaolinite) et la
transformation allotropique du quartz-a en quartz-f. Comme indiqué dans le Tableau IV-1, la
formulation de référence MA présente uniquement des réactions endothermiques, avec des
valeurs d’énergie de 39,93, 1,56, 39,48 et 1,28 kJ.kg! pour la déshydratation, la
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déshydroxylation de FeO(OH), la transformation de la kaolinite en métakaolinite et la
transformation du quartz-a en quartz-B, respectivement.

Tableau IV-1 : transformations physico-chimiques et chaleurs échangées au cours du chauffage entre
30 et 1100 °C en DSC pour la formulation MA

Intervalle de Pics

température Interprétation Q (kJ.kg?)

(°C) Valeur max. (°C)

30 - 113 34 Déshydratation _(perte de l'eau 36,74

non liée)

120 - 165 128 Déshydratation (eau liée) -3,19

267 - 310 282 Déshydroxylation de FeO(OH) -1,56

405 - 535 431 Des_h){droxylatl(_)n des 39,48
minéraux argileux

555 - 585 572 Point quartz (a<p) -1,28

Les formulations MA/DEA comportent des réactions endothermiques et exothermiques. Les
transformations physico-chimiques caractéristiques correspondent a la déshydratation (eau
liée et non liée), la décomposition thermique de la matiére organique provenant des DEA et la
transformation allotropique du quartz-a en quartz- (Tableau V-2 et Tableau 1V-3).

L’énergie nécessaire a la déshydratation des échantillons reste sensiblement la méme, ce qui
traduit un protocole de préparation des échantillons reproductible en terme du controle de
'hygrométrie. Les valeurs d’énergie nécessaire a la déshydratation et a la transition du quartz
sont du méme ordre de grandeur que celles de I'’échantillon de référence sans DEA (Tableau
IV-1).

Sur les plages de température allant de 142 a 568 °C, la décomposition de la matiére
organique masque la déshydroxylation de FeO(OH) et la transformation des minéraux
argileux. La décomposition de la matiére organique apportée par les DEA représente le
principal pic exothermique des formulations MA/DEA. La variation du taux d’incorporation de
DEA dans les formulations (de 5 a 10 %m) a conduit a une augmentation des valeurs des
chaleurs liées a la décomposition de la matiére organique, qui varie de 39 % pour les
échantillons MABMRNR jusqu’a 133 % pour les échantillons MAPP.

Tableau IV-2 : chaleurs échangées (Q en kJ.kg) par chague transformation physico-chimique au
cours du chauffage entre 30 et 1100 °C en DSC pour les formulations MA/DEAS

Transformation Formulation
physico-chimique

MABMNRS MABMRS MAPP5 MAMDF5 MAHDF5

Déshydratation
33-115°C

-29,9 -35,5 -32,8 -33,2 -40,9
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Déshydratation (eau

liée) -2,98 -3,33 -3,92
120 - 165 °C

Décomposition de la

matiére organique 857 823 745 828 867
T env. 300 °C

Point quartz (a—p)
T=573°C

-2,53 -1,97 -1,43 -3,14 -2,29

Tableau IV-3 : chaleurs échangées (Q en kJ.kg!) par chaque transformation physico-chimique au
cours du chauffage entre 30 et 1100 °C en DSC pour les formulations MA/DEA10

Transformation Formulation
physico-chimique

MABMNR10 MABMR10 MAPP10 MAMDF10 MAHDF10

Déshydratation
33-115°C

-34,91 -39,98 -37,70 -30,06 -29,20

Déshydratation
(eau liée) -2,86 -3,08
120 - 165 °C

Décomposition de

la matiere
organique 1191 1448 1740 1351 1746

T env. 300 °C

Point quartz (a<f)
T=573°C

-2,13 -2,45 -0,71 -0,95 -1,39

IV.2.2.2. Estimation de la quantité d’énergie potentiellement disponible

La diminution de I'énergie consommée pour fabriquer des produits minéraux est un impératif
économique et sociétal du monde industriel. Depuis 1980, les pays d’Europe cherchent a
diminuer leur consommation d’énergie dans l'industrie, notamment l'industrie de fabrication
des briques et tuiles. La meilleure progression étant réalisée par la Belgique (baisse de 36 %
de I'énergie utilisée) [115]. Cette tendance s’observe également en Autriche, Italie et
Allemagne présentant les plus basses consommations d’énergie par tonne de produit en
valeur absolue, 1,69 GJ.t1, 2,00 et 2,31 GJ.t1, respectivement, ceci grace a I'utilisation de
briques légeres obtenues en ajoutant a l'argile des matiéres porogénes généralement
organiques [109]. En France, entre 1990 et 2018, la consommation par tonne de produit
provenant des installations de fabrication de briques et de tuiles a diminué d’environ 17 %
[110].

Plusieurs étapes de fabrication des produits de terre cuite nécessitent de I'énergie thermique.
La plus grande consommation d'énergie se produit au cours de I'étape de cuisson et
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représente environ 55 % de toute I'énergie thermique utilisée dans la fabrication des produits
de terre cuite [116]. Au cours de cette étape de cuisson, I'énergie consommée varie selon les
produits fabriqués, la nature des matiéres premiéeres et les technologies utilisées. Dans la
fabrication des briques de structure, la consommation moyenne d’énergie thermique, dite
énergie thermique nécessaire (Qn), est estimée a 1294 kJ.kg™ [44].

L’analyse présentée ci-dessous présente uniquement un bilan énergétique concernant les
matieres premiéres (mélange argileux et porogenes) utilisées. Il ne prend pas en compte
I'énergie totale mise en ceuvre dans un procédé industriel, et qui comprend entre autre la mise
en température et le maintien en température du four de cuisson, les échanges d’air chaud et
plus froid, la régulation de 'humidité de l'air présent dans le four, etc., qui sont autant de
facteurs qui viennent ajouter des dépenses énergétiques supplémentaires. Toutefois, il permet
de donner une idée du gain d’énergie potentiel théorique associé avec l'incorporation de
porogéne. D’autres méthodes contribuent a diminuer la consommation d’énergie lors de la
fabrication des matériaux céramiques : il peut s’agir par exemple d’améliorer la conception des
fours et des séchoirs (isolation, régulation, étanchéité, circulation de I'air), de développer des
moyens de récupérer la chaleur résiduelle des fours, de mettre en place des centrales
combinées d’électricité et de chaleur, de remplacer le fioul lourd et des combustibles solides
par des combustibles peu polluants, etc.

Afin d’estimer la quantité d’énergie thermique disponible au cours de la cuisson des
formulations MA/DEA par rapport a la cuisson des échantillons sans porogénes, deux types
de chaleurs ont été considérées : la chaleur totale des réactions endothermiques nécessaires
aux transformations minéralogiques du mélange argileux MA, notée chaleur absorbée (Qa) et
la chaleur issue de la réaction exothermique provenant de la décomposition thermique des
DEA, notée chaleur dégagée (Qp). Cette quantité d’énergie disponible a été calculée en
utilisant I'expression suivante (Equation IV-1) [117] :

- +
Quantité d'énergie disponible (%) = Q) = Qaguay SEA) C@1a/sa) x 100
N

Equation V-1
Ou:

Qaa) : la quantité de chaleur totale absorbée liée aux réactions endothermiques du mélange
argileux MA en (kJ.kg?) ;

Qamampen) : la quantité de chaleur totale absorbée liée aux réactions endothermiques du
mélange argileux MA/DEA en (kJ.kg?) ;

Qowapea) : la quantité de chaleur totale dégagée liée aux réactions exothermiques du mélange
argileux MA/DEA en (kJ.kg?) ;

Qn : I'énergie thermique nécessaire pour la cuisson des briques de structure (1294 kJ.kg?
[44]).

Le Tableau 1V-4 regroupe les résultats de I'estimation des quantités d’énergie disponibles au
cours de la cuisson des formulations MA/DEA. Les résultats ont démontré que I'incorporation
des DEA permet potentiellement un gain d’énergie pour le systeme thermodynamique
constitué uniquement du matériau. L’étude conduite ne prend pas en compte le systéme four
(maintien a température des parois, des supports et de I'air) et les échanges avec I'extérieur.
L’énergie disponible au cours de la cuisson des formulations MA/DEA pourrait atteindre

Halima ABJAGHOU | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2020 114



Chapitre IV. Etude énergétique et environnementale de la cuisson des formulations MA/DEA

jusqu'a 100 % de la valeur de la quantité d’énergie nécessaire pour la consolidation des
matériaux dans les conditions expérimentales décrites ci-dessus.

Tableau IV-4 : quantités d’énergie disponibles au cours de la cuisson des formulations MA/DEA

Chaleur absorbée Chaleur dégagée Quantité d'énergie

(Qn) (Qp) disponible
(kJ kg (kJ kg (%)

MA 82,25 - -

MABMNRS5 32,45 856,65 70,1
MABMR5 37,48 822,63 67,0
MAPP5 37,21 744,63 61,0
MAMDF5 39,64 827,81 67,3
MAHDF5 34,57 866,57 70,7
MABMNR10 37,04 1190,66 95,5
MABMR10 42,43 1448,18 115,0
MAPP10 38,41 1739,88 137,8
MAMDF10 33,87 1350,66 108,1
MAHDF10 46,26 1745,75 137,7

L’incorporation des DEA dans la matrice argileuse MA peut étre considérée comme un apport
en combustible. Actuellement, dans les usines de fabrication des briques et tuiles, I'air chaud
(chaleur résiduelle) provenant des fours est utilisé au niveau du séchage des produits [109]
[110] [118]. L’énergie thermique dégagée par la décomposition des DEA contribue a la chaleur
fatale déja réutilisée et peut étre réinjectée au niveau du séchoir (énergie nécessaire au
séchoir = 1000 kJ.kg™ [44]). Elle pourrait également étre réutilisée pour compenser une partie
de I'énergie nécessaire a la cuisson des formulations MA/DEA. En d’autres termes, I'apport
énergétique provenant de la décomposition thermique des DEA au cours de I'étape de cuisson
des formulations MA/DEA n’est pas négligeable et peut étre récupéré pour un usage direct ou
dans un autre procédé ou systéme au sein de l'usine de fabrication des briques (par exemple
pour le chauffage des locaux ou I'eau chaude).

IV.3. Analyse des gaz émis au cours de la cuisson des DEA

Selon les résultats de I'analyse chimique élémentaire des DEA, Tableau II-5, Tableau 11-6 et
Tableau II-7 présentés dans la section 11.2.2.2 du Chapitre I, la décomposition thermique des
DEA au cours de la cuisson est susceptible d’induire une pollution des gaz de combustion. De
ce fait, une investigation des gaz de combustion émis au cours de la cuisson des DEA utilisés
s’avere nécessaire.

L’IRCER ne disposant pas des moyens matériels et techniques pour réaliser la mesure et
'analyse des rejets atmosphériques, la mesure et les prélevements des gaz de combustion
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ont été réalisés a I'échelle laboratoire a 'lRCER par un prestataire, 'APAVE®, groupe
spécialisé dans le domaine des analyses environnementales.

Dans cette étude, le choix de déchets d’éléments d’ameublement a analyser a porté sur le
DEA type panneaux de particules PP, étant donné que c’est le type des DEA qui contient le
plus fort pourcentage de soufre ainsi que des chlorures (comme indiqué dans les Tableau 11-6
et Tableau 1I-7, section 11.2.2.2 du Chapitre II). Ces éléments proviennent des colles (urée-
formol, mélamine-urée-formol) nécessaires a leur assemblage et également des pigments et
des revétements chlorés présents dans les panneaux de particules fabriqués généralement a
partir de bois de récupération.

Une masse de 100 g de PP a été placé dans un creuset en alumine. L’échantillon a été chauffé
a 2 °C.min* jusqu’a 950 °C en utilisant un four électrique de la marque CERADEL. Le débit
d’air n’est pas controlé. L’analyse ATG du PP, Figure 11-9 présentée dans la section 11.2.2.3 du
Chapitre 1l, a démontré que la décomposition thermique de celui-ci se produit entre 250 °C et
500 °C, les prélévements des gaz émis lors de la cuisson ont été alors effectués a la sortie du
four, dans cette plage de température.

L’ensemble des prélévements a été conduit selon les méthodologies décrites dans les modes
opératoires et les normes concernées, en recherchant les principaux polluants, a savoir le
fluor, le chlore, les oxydes de soufre et d’azote, les composés organiques volatils, le monoxyde
et le dioxyde de carbone [111][112] .

Pour O,, CO, CO- et NOx les prélevements ont été effectués en continu, par une sonde en
inox et transférés vers : un analyseur de type paramagnétique selon la norme NF EN 14789
[119] pour Oz, un analyseur de type a absorption de rayonnement infrarouge non dispersif
selon la norme NF EN 15058 [120] pour CO et CO3, un analyseur de type chimiluminescence
selon la norme NF EN 14792 [121] pour NOy, et un analyseur de type FID (Flame-lonisation
Detector) selon la norme XP X 43-554 [122] pour CHa. La sortie analogique de I'analyseur est
reliée a un enregistreur numérique (Figure 1V-2).

Pour HF, le prélevement des fumées a été effectué a 'aide d’'une sonde en verre borosilicaté,
la fraction particulaire est collectée sur un filtre plan, et la fraction gazeuse est piégée par
barbotage dans une solution de NaOH. Les analyses ont été ensuite réalisées par
chromatographie ionique pour la part gazeuse et par pesée pour la part particulaire, selon la
norme NF X 43-304 [123]. Ensuite, pour les SOz, HCI et NHs, les préléevements ont été
effectués a l'aide d’'une sonde en verre borosilicaté et les analyses ont été réalisées par
piégeage et barbotage dans une solution H202 pour SO2[124], une solution d’eau minéralisée
pour HCI [125] et une solution H,SO, pour NHs; [126]. La Figure IV-3 présente
schématiquement le principe de ces prélévements. A la fin, le dosage des solutions a été
effectué au laboratoire de 'APAVE par chromatographie ionique. Afin de quantifier les SO,
HCI et NHs des mesures manuelles ont été prises en paralléle au moyen d’'une sonde dite
multi-polluants selon la norme GA X43-551 [127].

4 APAVE LEM BORDEAUX, ZI, Avenue Gay Lussac, BP 3, 33370 ARTIGUES PRES BORDEAUX,
lem.sudouest@apave.com
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Figure 1V-2 : principe de mesure par analyseurs utilisé pour Oz, CO, CO2, NOxet COV (le nombre
d’analyseurs varie en fonction des composés recherchés)
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Figure 1V-3 : principe de prélévement par filtration et barbotage utilisé pour HF, HCI, NHs et SOz

IV.3.1. Résultats et discussions des gaz émis au cours de la cuisson du PP

L’analyse de la composition chimique des gaz produits au cours de la combustion du PP a été
réalisée. Le Tableau IV-5 regroupe les résultats des prélevements effectués lors de la
décomposition thermique de PP entre 260 et 500 °C. Le four utilisé pour la combustion est un
four électrique, les constituants des fumées analysées proviennent uniquement du PP (pas
d’apport de combustible dans les gaz émis).
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Tableau IV-5 : concentration sur gaz sec, sans correction d’oxygéne et flux massique, lors de la
décomposition thermique de 100 g de PP entre 260 et 500 °C

Parametre Unité Valeurs
Température des effluents °C 262
gazeux

Concentration en O % 15
Teneur en CO:2 % 5
Humidité % 6
Composant d’émission Unité Concentration de gaz
CcO mg.m? 10241
NOy en équivalent NO; 124
COVt (Composés

organiques volatils totaux ) 2136
SOy en ég. SO 6
Chlorure en éq. HCI 1
Fluorure en éq. HF 47

L’humidité des effluents gazeux provenant de la décomposition du PP a été de 'ordre de 5,8
%. Cette valeur est en accord avec la teneur en eau du PP qui est d’environ 6 %, comme le
montre la courbe ATG du PP (Figure II-9 présentée dans la section 11.2.2.3 du Chapitre II).
D’aprés le Tableau V-5, la concentration en CO, des fumées est de 5 %. Cette faible
concentration peut s’expliquer par un manque d’air, d0 a une insuffisance d’oxygene.

Par conséquent, le carbone présent dans le PP ne s’est pas complétement oxydé pour donner
du COa.. Il s’agit donc d’'une combustion incompléte traduite par une forte concentration en CO
(10241 mg.m™). Les oxydes d’azote NOyont été également présents dans les fumées de
combustion du PP, exprimés en équivalent du NO; avec un taux moyen de 125 mg.m=3. Ceci
est lié principalement a I'azote contenu dans les liants (colles) utilisés pour leur fabrication.
Ces résultats sont cohérents avec les résultats de la littérature [128]. En effet, la combustion
des panneaux de particules est généralement moins compléte que celle du bois brut
présentant ainsi des fortes concentrations en CO et NOy dans les fumées. Il est a noter
également que la valeur de concentration en NO, (124 mg.m=3) ne dépasse pas les seuils
réglementaires fixés a 500 mg.m pour le NO, [128].

L’analyse de la composition des gaz de combustion du PP a enregistré également la présence
d’acide chlorhydrique (HCI), d’acide fluorhydrique (HF) et d’'oxydes de soufre en équivalent
SO, dont l'origine vient des chlorures, fluorures et soufre contenus dans les durcisseurs des
colles employés dans leur assemblage. Ceci est en analogie avec l'analyse chimique
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élémentaire présentée dans les Tableau 1I-6 et Tableau II-7 (voir section 11.2.2.2 du Chapitre
I1). Les concentrations des composants SO; et HCI dans les fumées sont respectivement de
6 et 1 mg.m3. Ces valeurs ne dépassent pas les seuils réglementaires qui sont de 300 et 50
mg.m3, respectivement.

L’'objectif de cette étude était d’identifier 'apport des déchets d’éléments d’ameublement,
utilisés comme agents porogénes dans la fabrication des briques, sur les émissions
atmosphériques du secteur de production des briques et tuiles.

Les données d’émissions atmosphériques provenant de la production des blocs d’argile,
exempt d’agents porogénes, sont issues du document BREF [109] et présentées dans le
Tableau 1V-6. Ces concentrations de gaz épurés sont données en valeurs moyennes des
émissions totales, a savoir, celles induites par I'utilisation de combustibles et celles relatives
aux éléments contenus dans les matiéres premiéres argileuses. Cependant, aucune
information sur les systémes d’épuration d’effluents gazeux utilisés n’est communiquée.

Tableau IV-6 : concentrations moyennes de gaz épurés a la sortie d’un four tunnel, cas de la
production de blocs d’argile [109]

Composant d’émission Concentration de gaz
(mg.m™

CO: 98200

CO 125

NOy en équivalent NO, 121

COVt (Composés

organiques volatils totaux ) 23
SOy en éq. SO2 26
Chlorure en éq. HCI 8
Fluorure en éq. HF 3

Les plages des émissions produites dans les installations de production des briques et des
tuiles, en France, sont données dans le Tableau IV-7. Les méthodologies d’estimation de ces
données d’émissions se basent sur les déclarations annuelles de polluants des sites de
production qui les déclarent puis sont appliquées au solde de la production nationale du
secteur de production des briques et des tuiles [129].
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Tableau IV-7 : plages d’émission des effluents gazeux, non épurés et sans tenir compte des
équipements de réduction de ces émissions, provenant du procédé de fabrication des briques et des
tuiles, en France [109]

Composant Monoxyde Azote en Soufre en Chlorure en  Fluorure en

d’émission de carbone équivalent équivalent équivalent équivalent
CO NOx SOy HCI HF

Plages

d’émission 0-1200 5-200 0-1090 0-30 1-130

(mg.m?)

Pour une teneur en oxygeéne mesurée des effluents gazeux de 15-19 %

L’idée ici est d’associer les émissions induites par le PP (Tableau IV-5) a celles induites par le
combustible et les matieéres premiéres argileuses dans le cas de la production de blocs d’argile
brut (Tableau IV-6), et ainsi de vérifier que la somme de ces émissions ne dépasserait pas les
plages d’émissions des effluents gazeux provenant du procédé de fabrication des briques et
des tuiles en France (Tableau IV-7). Le Tableau IV-8 présente la somme des concentrations
des constituants des fumées provenant du processus de cuisson du PP et des blocs d’argile.

D’aprés les valeurs du Tableau V-8, le processus de cuisson des blocs argileux incorporant
du PP pourrait émettre jusqu’a 98205 mg.m= de CO; et 10366 mg.m=de CO. En effet, dans
le cas d’'une production de blocs d’argile exempt d’agents porogenes, la teneur en CO; est
treés élevée, tandis que dans le cas de la combustion du PP la plus grande concentration est
celle en CO. Cette forte concentration en CO enregistrée dans le cas de la combustion du PP
provient essentiellement d’'une combustion incompléte due a une insuffisance d’air. A noter
que I'analyse des gaz émis au cours de la combustion du PP a été effectuée dans un four d’'un
volume d’environ 0,009 m3 et que les conditions d’oxydation n’étaient pas optimales (pas de
réglage de I'alimentation en air) pour favoriser une oxydation maximale du carbone contenu
dans le PP et le transformer en CO,. Néanmoins, la cuisson d’'un mélange argileux incorporant
du PP dans une installation de plus grandes dimensions (échelle industrielle) avec une
alimentation en air secondaire contrélée peut donner une combustion totale et ainsi annuler la
concentration importante du CO.

La somme des concentrations en NO; des effluents gazeux des blocs d’argiles et du PP atteint
246 mg.m3, Cette valeur dépasse légérement les plages d’émissions en NO, présentées dans
le Tableau IV-7. En utilisant des déchets de bois non revétus ou fabriqués avec moins de
colles et résines contenant de I'azote, la formation des NOy peut étre limitée.

Les sommes des concentrations des fumées en SO;, HCI et HF sont respectivement de 33, 9
et 50 mg.m=. L’apport des émissions induites par le PP en concentration du SO, et HCI est
faible, environ 25 et 12 %, respectivement, par rapport a celui relatif aux blocs d’argile.
Toutefois, ces valeurs restent comprises dans les plages d’émission correspondantes
données dans le Tableau IV-7.
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Tableau IV-8 : somme recalculée des concentrations de gaz provenant du PP et des blocs d’argile

Composant Concentration de gaz (mg.m™® Somme recalculée

d’émission des concentrations
Blocs d’argile PP (mg.m3)

CO:2 98200 5 98205

CO 125 10241 10366

NOy en équivalent 121 125 246

NO:

COVt (Composés

organiques volatils 23 2136 2136

totaux )

SOy en ég. SO- 26 7 33

Chlorure en éqg. HCI 8 1 9

Fluorure en éq. HF 3 47 50

A l'issue de ces résultats, bien qu’estimatifs, I'utilisation du PP en tant qu’agents porogénes
dans la fabrication des briques de terre cuite pourrait présenter quelques changements dans
les concentrations des fumées provenant des fours. En revanche, les valeurs des émissions
restent comprises dans les plages d’émission des effluents gazeux provenant du procédé de
fabrication des briques et des tuiles. Les teneurs en CO et NOx qui dépassent les plages
d’émission peuvent étre limitées a I'échelle industrielle avec I'utilisation des installations de
grandes dimensions et en assurant des bonnes conditions de combustion, hotamment avec
I'alimentation en air secondaire.

A noter que cette étude a été effectuée sur le déchet de bois type PP, considéré comme le
DEA qui contient les plus fortes teneurs en colles et durcisseurs responsables des rejets des
NOy et du HCI. L'utilisation alors d’'un autre type de DEA, non revétu ou moins chargé en colles
et résines, peut s’avérer sans risque majeur quant aux émissions atmosphériques.

Dans le but de contrbler la composition des gaz émis au cours de la cuisson des produits
BRITER, un échantillon de la sous-formulation MAPP10, composé de 90 %m: de MA et de 10
%m:de DEA type PP, a été analysé dans les mémes conditions opératoires décrites ci-dessus
(utilisées pour I'analyse du PP seul).

En plus des éléments recherchés dans le cas du PP seul (monoxyde et dioxyde de carbone,
fluor, chlore, oxydes de soufre, oxydes d’azote et les composés organiques volatils), d’autres
éléments comme I'acétaldéhyde, le formaldéhyde, le benzéne, le styréne et le phénol ont été
également investigués, par une méthode interne a ’APAVE.

L’analyse de la composition chimique des gaz produits au cours de la cuisson de I'échantillon
MAPP10 a été effectuée. Les résultats des prélévements réalisés entre 250 et 500 °C sont
donnés en valeurs moyennes et sur gaz sec, sans correction d’oxygéne et flux massique, dans
le Tableau IV-9. Le four utilisé pour la combustion est un four électrique, les constituants des
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fumées analysées proviennent uniqguement de I'échantillon analysé (pas d’apport de

combustible dans les gaz émis).

L’'objectif de cette analyse est d’identifier 'impact de la combustion des déchets d’éléments
d’ameublements, incorporés au mélange argileux, sur les émissions atmosphériques liées a
la production des briques de terre cuite. Des données de concentrations d’effluents gazeux
provenant des usines de fabrication des briques d'argile sont disponibles dans la littérature
[109]. Afin de comparer les résultats de I'analyse des émissions atmosphérique obtenus dans
le cas de I'’échantillon MAPP10 avec un exemple industriel, le Tableau IV-9 regroupe les
concentrations sur gaz épuré (pas d’informations sur le systéeme d’épuration des gaz) des
effluents gazeux émis au cours du processus de cuisson des briques d’argile, utilisant la sciure
de bois comme agent porogene, ainsi que les données opérationnelles correspondantes.

Tableau IV-9 : concentrations des effluents gazeux émis au cours du processus de cuisson de
I’échantillon MAPP10 et d’'un exemple industriel de brique de terre cuite incorporant la sciure de bois

Brique d’argile industrielle

Echantillon MAPP10 (porogene : sciure de
bois) [109]

Paramétre Valeurs moyennes

Tempera}ure des effluents 161 153

gazeux (°C)

Débit volumique des

effluents gazeux (m3.h%) 14400 15420

Concentration en O3 (%) 20 18 %

Teneur en CO; (%) 0,7 -

Composant d’émission

Concentration de gaz (mg.m)

CO

NOy en équivalent NO>
COV (sans méthane CH.)
SO« en éq. SO,

Chlorure en éq. HCI
Fluorure en éq. HF
Acétaldéhyde
Formaldéhyde

Benzene

Styréne

Halima ABJAGHOU | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2020

1020

18
53
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11
0,1
54
0,2
0,0
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97
5,6
5,0

1,8

10,6
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3,0
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Phénol 0,6 6,1

D’aprés les résultats présentés dans le Tableau V-9, les concentrations des effluents gazeux
les plus faibles ont été enregistrées dans le cas de I'échantillon MAPP10 et ce pour quasiment
tous les composants d’émission recherchés. A noter que I'échantillon MAPP10 représente la
sous-formulation, dite cas extréme, entre toutes les sous-formulation MA/DEA, étant donné
que le PP contient le plus fort pourcentage de soufre, des chlorures et des colles a base d’urée-
formol. Néanmoins, cette formulation a présenté des valeurs basses de concentration en NOy,
SO, HCI et Formaldéhyde par rapport a la brique industrielle incorporant la sciure de bois.
L’impact de la combustion des déchets d’éléments d’ameublements, type PP, incorporés au
mélange argileux pour en faire une brigue poreuse ne présente donc pas de danger
d’émissions atmosphériques supplémentaire. L'utilisation alors des autres types de DEA
moins chargés en colles et résines, spécialement le BMNR, qui est un bois massif brut (non
revétu), semble avoir moins d’impact pour I'environnement en termes d’émissions en air. Ces
résultats paraissent encourageants. Toutefois, une éventuelle étude a I'échelle industrielle est
nécessaire pour les confirmer.
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IV.4. Conclusion

Dans ce chapitre une étude des quantifications des chaleurs des réactions provenant des
transformations physico-chimiques des matiéres premieres des formulations MA/DEA au
cours de la cuisson a été établie. L’analyse DSC a permis d’identifier les principales
transformations physico-chimiques produites au cours de la cuisson des formulations
MA/DEA, de quantifier I'énergie engagée pour chaque transformation et de déterminer
I'énergie nécessaire pour la cuisson de ces formulations. Ensuite, I'étude des émissions de
gaz émis au cours de la cuisson du DEA type panneaux de particules (PP) a été réalisée. Les
concentrations des constituants des effluents gazeux provenant de la combustion de celui-ci
ont été déterminées et comparées, a titre estimatif, & celles provenant de la production des
briques et des tuiles.

Les chaleurs absorbées ou dégagées au cours de la cuisson des formulations MA/DEA ont
été analysées. Cette analyse a montré que la chaleur de réaction totale dépend de la
composition de la formulation. Pour la formulation de référence MA, sans ajout de DEA, les
principales réactions mises en ceuvre ont été des réactions de type endothermique. Avec
l'incorporation de DEA dans les formulations MA/DEA, en plus des réactions endothermiques
liées a la transformation de la matrice argileuse, une réaction exothermique liée a la
décomposition thermique des DEA au cours du traitement thermique a été apportée.

L’énergie disponible liée a la décomposition thermique des DEA au cours de la cuisson des
formulations MA/DEA a été estimée. Les résultats ont montré que I'incorporation des DEA au
sein de la matrice argileuse MA permettait de libérer une quantité d’énergie importante. La
quantité d’énergie potentiellement disponible dépend essentiellement du taux d’incorporation
du DEA. A un taux d’incorporation de 5 %m:0u 10 %m:, la quantité d’énergie disponible était de
70 % ou 100 % de la valeur de I'énergie nécessaire a la consolidation des matériaux,
respectivement. Celle-ci peut étre valorisée directement en l'ajoutant aux systémes de
récupération de la chaleur fatale, par exemple, dans un couplage séchoir/four ou utilisée a
l'intérieur d’'un autre systéme ou d’une autre unité au sein de 'usine de fabrication des briques.

Les prélevements des effluents gazeux issus de la combustion du déchet de bois type PP ont
été effectués a la sortie d’un four a I'échelle laboratoire. Les principaux polluants recherchés
ont été le fluor, le chlore, les oxydes de soufre et d’azote, le monoxyde et le dioxyde de
carbone. L’origine des constituants des fumées a été liée aux colles, résines et durcisseurs
employés pour la fabrication de ce type de bois. Les concentrations des principaux polluants
dans les effluents gazeux provenant de la production des blocs d’argile ont été tirées de la
littérature. L’évaluation de I'effet de I'incorporation du PP dans la fabrication des briques de
terre cuite sur les rejets atmosphériques a été estimée a partir de la somme des concentrations
des polluants, celles issues du PP et celles issues des blocs d’argile. Pour chaque polluant, la
somme des concentrations totales a été comparée aux plages d’émissions correspondantes,
des effluents gazeux provenant de la production des briques et des tuiles en France.
L’incorporation du PP dans la fabrication des briques de terre cuite ne présente pas de risque
guant aux émissions des SO;, HCI et HF. Les concentrations totales de ces composés sont
comprises dans les plages d’émission associées. La concentration totale en NO, a été
légérement dépassée avec l'utilisation du PP. Ceci est d0 aux teneurs importantes en azote
des colles utilisées dans la fabrication du PP. Avec I'utilisation d’'un autre type de DEA, non
revétu ou moins chargé en colles et résines, la concentration en NO, sera sans doute incluse
dans les plages d’émission correspondantes. Une forte concentration en CO a été en outre
enregistrée. Ceci est le résultat d’'une combustion incompléete due a un manque d’air. La forte
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concentration en CO peut étre évitée a I'échelle industrielle avec I'utilisation des installations
de grandes dimensions et en assurant des bonnes conditions de combustion, principalement
avec l'alimentation en air secondaire.

L’analyse quantitative des rejets atmosphériques issus de la combustion des déchets de bois
a eté effectuée, a I'échelle laboratoire, sur le PP considéré comme le DEA qui contient les plus
fortes teneurs en colles et durcisseurs responsables des rejets des NOy et du HCIL
L’incorporation de DEA, non revétu ou contenant moins de colles et résines, en tant qu’agents
porogénes dans la fabrication des briques de terre cuite peut s’avérer sans risque majeur
guant aux émissions atmosphériques. Ces résultats devront nécessairement étre validés par
des tests a I'échelle industrielle.
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Chapitre V. Elaboration de microstructure avec
pores orientés

V.1. Introduction

Les DEA utilisés dans les chapitres précédents n'ont pas permis de mettre en évidence une
augmentation de I'anisotropie des propriétés thermiques des produits élaborés par extrusion.
En effet, 'anisotropie constatée a été principalement liée a l'orientation des plaquettes
d’argiles de la matrice argileuse. L’explication la plus probable vient du fait que les facteurs de
formes des DEA étaient insuffisamment prononcés pour permettre au processus d’extrusion
de contribuer a une orientation totale de ceux-ci parallélement a la direction de I'extrusion.

Des études antérieures ont démontré que la mise en forme de matériaux argileux par pressage
pouvait contribuer a une réorientation des particules perpendiculairement a I'axe de la charge
et ainsi développer une anisotropie sur leurs propriétés thermiques et mécaniques [130] [131]
[132] [133] [134] [135]. L’'approche développée par Schulz [62] considére que la conductivité
thermique est fonction, en plus de la fraction volumique des pores, de leur forme, cette derniére
se traduisant par leur facteur de forme. La mise en forme par pressage de produits argileux
incorporant des agents porogénes lamellaires, avec des facteurs de forme importants, pourrait
étre une voie de I'amélioration de l'orientation des pores, et par voie de conséquence, des
performances thermiques des produits élaborés selon des directions préférentielles.

L’'objectif de ce chapitre est de vérifier le concept (Figure V-1) selon lequel la mise en forme
par pressage de produits argileux incorporant des agents porogenes avec des facteurs de
forme élevés va accentuer l'orientation des pores, et ainsi améliorer les performances
d’isolation thermique des produits élaborés.

Matiére Copeaux de
argileuse bois lamellaires
Pressage

0 uniaxial
0 selon OZ
OO @ z

X Coupe XO2Z
o obtention, aprés pressage, d’une plaque
avec des pores orientés perpendiculairement
au sens de l'application de |la pression

Granules incorporant des agents
porogénes lamellaires y

Figure V-1 : schématisation du concept d’orientation d’agents porogénes lamellaires par pressage

En accord avec la Figure V-1, trois configurations de matériaux vont étre préparés par
pressage uniaxial :

e cas n°1 : un matériau uniguement constitué du mélange argileux MA (exempt d’agent
porogéene), noté MA/Réf (Figure V-2), qui servira de référence pour comparer l'influence
du procédé de mise en forme sur la microstructure et les propriétés finales. Par ce
procédé, I'orientation a I'échelle des feuillets d’argile est probablement différente.
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Granules MA/Réf Application

z
o d’'une pression
Y . de 14 MPA
, O

. . . selon laxe OZ

Granules MA/Réf avant pressage

woL=2a

Coupe YOZ ou XOZ
Plaque MA/Réf aprés pressage

Figure V-2 : schéma conceptuel du matériau MA/Réf (cas n°1)

e cas n°2: un matériau toujours avec le mélange MA présentant 5 %, d’agents
porogénes avec un facteur de forme élevé, noté MACBR800-1/Réf. La mise en forme
par pressage uniaxial devrait permettre d’orienter partiellement ces copeaux de bois
(Figure V-3) et donc d’accentuer I'anisotropie de propriétés (thermiques et mécaniques)
du matériau ;

Matiére argileuse Application
d'une pression

z
Copeau CBR
° ., o de 14 MPA
* @ ©

o 0 o selon l'axe OZ

Granules MACBR800-1, avant pressage

=3

wo |

Coupe YOZ ou XOZ
Plaque MACBR800-1 aprés pressage

Figure V-3 : schéma conceptuel du matériau MACBR800-1/Réf (cas n°2)

ecas n°3: un matériau multicouche, noté MACBRS800-1/multicouche, issu de
'assemblage de plusieurs fines couches composées des mémes matiéres premiéres de
départ que précédemment, mais dont 'orientation des copeaux de bois dans la direction
perpendiculaire a 'axe de pressage est maximale (Figure V-4). Compte tenu du fait que
le procédé de mise en forme par pressage ne soit pas principalement dédié a
I'élaboration de films minces (contrairement au coulage en bande par exemple), un
compromis entre la faible épaisseur des couches (au minimum de I'ordre de grandeur
de celle des agents porogénes) assurant une orientation optimale des copeaux de bois
et I'intégrité des couches lors de leur manipulation devra étre garanti. Finalement, du fait
de l'accroissement supplémentaire de la texturation des pores, l'anisotropie de
conductivité thermique devrait également étre augmentée.
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Matiére argileuse  Copeau CBR

Application
0 d'une pression
0 de 14 MPA
| = = == |
0 0 “ selon OZ

Granules MACBRS800-1, avant pressage Plaque MACBR800-1/800 monocouche

Assemblage de
plusieurs
monocouches en
utilisant du PEG

Re-pressage a
une pression de
14 MPa selon OZ

=3

woT

Coupe YOZ ou XOZ
Plaque MACBR800-1/800 multicouche
aprés pressage

Figure V-4 : schéma conceptuel du matériau MACBR800-1/multicouche (cas n°3)

V.2. Elaboration des matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBRS800-1/multicouche

Dans ce chapitre, les matiéres premiéres utilisées sont le mélange argileux MA qui constituera
la matrice argileuse, et les copeaux de bois obtenus au rabot manuel, de granulométrie
comprise entre 800 um et 1 mm, notés CBR800-1. Ces copeaux dont le réle est de générer
des pores dans les matériaux MACBR800-1, présentent un facteur de forme (épaisseur sur
longueur) de 0,2.

L’objectif de I'étude est de vérifier l'orientation des CBR800-1 dans la matrice argileuse et
d’étudier son effet sur les propriétés thermiques des produits élaborés. Le taux d’incorporation
a été fixé a 5 %m: par rapport a la masse totale des constituants solides (MA + agent porogene).

Les étapes du protocole d'élaboration des matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et
MACBRS800-1/multicouche seront organisées ainsi : une étape de mélange des constituants,
une étape de mise en forme par pressage uniaxial, une étape de séchage et une étape de
déliantage/cuisson.

V.2.1. Préparation et mélange des constituants

La granulométrie de la poudre est un paramétre clé qui conditionne les propriétés physiques
avant la mise en forme et la réactivité au cours du frittage. De ce fait, le mélange argileux MA
a été broyé a sec a l'aide d’'un broyeur a jarres avec des billes comme corps broyants jusqu’a
'obtention de 50 %. de particules de diamétre inférieur & 7,48 um. Les CBR ont été broyés et
tamisés comme décrit dans la section 11.2.3.1 du Chapitre Il. La fraction retenue est celle
comprise entre 800 um et 1 mm.
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Le MA/Réf est composé de 100 % du mélange argileux MA. Les MACBRB800-1/Réf et
MACBRB800-1/multicouche sont composés de 95 %m: du MA et de 5 %m:de CBR800-1 et ont
été mélangés a sec pendant 30 min dans un mélangeur dynamique 3D (Turbula, WAB Group,
Suisse).

Aprés mélange a sec et dans le but d’assurer une homogénéité et une rhéologie adaptées, de
l'eau et du polyéthylene glycol 200 (PEG 200) ont été rajoutés aux mélanges MA/Réf,
MACBR800-1/Réf et MACBR800-1/multicouche dans les proportions indiquées dans le
Tableau V-1.

Tableau V-1 : proportions d’eau et de PEG incorporées aux mélanges rapportées a la masse totale
des constituants solides

Mélange Taux d’eau Taux de PEG 200
(%mt) (%mt)
MA/Réf 21 9

MACBRS800-1/Réf

28 12
MACBRS800-1/multicouche

V.2.2. Mise en forme par pressage uniaxial

L’ensemble des mélanges humides préparés ont été mis en forme par pressage uniaxial en
utilisant une presse hydraulique de la marque ELEMETHERM et une matrice de dimensions
L =115 mm et | = 65 mm (Figure V-5) et en appliquant une pression de 14 MPa maintenue
pendant 1 min.

Figure V-5 : presse hydraulique utilisée pour la mise en forme des matériaux MA/Réf, MACBR800-
1/Réf et MACBR800-1/multicouche
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e Cas n°1 : trois plaques de MA/Réf d’une épaisseur de 1 cm ont été élaborées.
e Cas n°2 : trois plaques de MACBR800-1/Réf de 1 cm d’épaisseur ont été obtenues.

e Cas n°3 : dans ce cas, des monocouches MACBRS800-1 ont d’abord été élaborées. Puis,
ces monocouches ont été assemblées et co-pressées pour en faire une plaque multicouche
(Figure V-4) en accord avec les éléments suivants :

e élaboration des monocouches : afin de choisir I'épaisseur idéale permettant
d'obtenir une orientation maximale des copeaux de bois dans la direction
perpendiculaire a I'axe de pressage, trois épaisseurs ont été préalablement testées :
3 mm, 1,5 mm et 0,8 mm. La nomenclature adoptée est la suivante: i) les
monocouches d’épaisseur 3 mm sont notées MACBR800-1/3, ii) MACBR800-1/1,5
pour une épaisseur de 1,5 mm et iii) MACBR800-1/0,8 pour une épaisseur de 800
um. Aprés traitement thermique a 950°C, des coupes XOZ ou YOZ des monocouches
obtenues ont été observées au MEB. Les images microscopiques réalisées sont
présentées sur la Figure V-6. Des macropores issus de la décomposition thermique
des CBR800-1 sont observés. Leur orientation perpendiculairement a la direction de
I'application de la pression est plus importante dans la monocouche MACBR800-
1/0,8 que dans les monocouches MACBR800-1/1,5 et MACBR800-1/3. En effet, plus
I'épaisseur de la monocouche pressée est faible plus l'orientation des pores est
assurée. Pour la suite de l'étude, I'épaisseur choisie pour ['élaboration des
monocouches est donc 800 um. Trente-neuf monocouches d’une épaisseur de 800
um ont été pressées a 14 MPa (pour en faire trois plaques multicouches de 1 cm
d’épaisseur (13 monocouches par plague multicouche)).

e assemblage et pressage du matériau multicouche : aprés élaboration des
monocouches, celles-ci ont été assemblées en rajoutant a l'interface du PEG 200 sur
une épaisseur d’environ 0,5 mm, afin d’assurer 'adhérence entre les monocouches.
Puis I'ensemble a été repressé une derniere fois a 14 MPa pendant 1 min. Trois
plagues multicouches de 1 cm d’épaisseur ont été obtenues, constituées chacune de
treize monocouches de 800 um (Figure V-4).

MACBR800-1/3

Pores NON ORIENTES perpendiculairement
a la direction du pressage

Pores ORIENTES perpendiculairement
a la direction du pressage
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MACBRS800-1/1,5

Pores NON PARFAITEMENT ORIENTES dans le
sens perpendiculaire a la direction du pressage

Pores ORIENTES perpendiculairement
a la direction du pressage

——— 2mm

Figure V-6 : images MEB des coupes XOZ ou YOZ des monocouches cuites MACBR800-1/3,
MACBR800-1/1,5 et MACBR800-1/0,8, illustration de I'orientation des pores créés par les CBR800-1

V.2.3. Traitements thermiques des matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBRS800-
1/multicouche

Pour retirer la quantité d’eau rajoutée au cours de la préparation des mélanges, les plaques
MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBR800-1/multicouche obtenues aprés pressage ont été
séchées a I'étuve a 100 = 5 °C jusqu’a stabilisation de leurs masses.

Les plaques séchées a I'étuve ont ensuite subi un traitement thermique. D’aprés I'analyse de
la décomposition thermique des CBR800-1 (section 11.2.3.2 du Chapitre II), ceux-ci se
décomposent quasi-totalement aprés traitement thermique a 950 °C. Afin d’éliminer les
CBR800-1, le cycle de cuisson adopté comprend une étape de déliantage a une température
de 500 °C, maintenue 1 h, avec une vitesse de montée en température de 0,3 °C.min’. Cette
derniére a été choisie afin d’éviter 'apparition de défauts au cours de cette étape, compte tenu
de la quantité importante de matiéres organiques présente dans ces matériaux (CBR800-1 et
PEG 200). Ensuite les plaques déliantées ont été cuites a 950 °C, pendant 1 h, avec une
vitesse de montée en température de 2 °C.min* suivie d’'un refroidissement de 10 °C.min™*
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jusqu’a température ambiante, en accord avec le cycle thermique employé pour traiter
thermiquement les échantillons extrudés.

V.3. Méthodes de caractérisation

V.3.1. Observation microscopique

L’'observation de l'orientation des pores des plaques cuites MA/Réf, MACRS800-1/Réf et
MACBRS800-1/multicouche (Figure V-7) a été réalisée a I'aide d’'un microscope électronique a
balayage (MEB) FEI Quanta 450 FEG. Les observations ont été effectuées sur des coupes
selon le plan XOZ (vue dans le sens perpendiculaire a I'application de la pression).

Figure V-7 : repérage et état de surface des plaques (a) MA/Réf, (b) MACBR800-1/Réf et (c)
MACBR800-1/multicouche aprés cuisson

V.3.2. Taux de porosité

Le taux de porosité totale a été déterminé pour les matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et
MACBRS800-1/multicouche, aprés cuisson, selon 'Equation V-1, avec papsolue va = 2,65 g.cm™.

Pa
g =1— _rarp
Pabsolue

Equation V-1

V.3.3. Propriétés thermiques

La conductivité thermique des matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBR800-
1/multicouche a été évaluée, aprés cuisson, par la méthode Hot Disk (Chapitre I, section
1.6.1.1.1). Par rapport a la méthode Flash Laser utilisée pour la caractérisation des matériaux
extrudés, cette méthode présente deux avantages majeurs : i) une préparation simplifiée des
échantillons (pas de découpe ni de rectification) et ii) la possibilité d’accéder a la conductivité
thermique macroscopique dans deux directions de mesure distinctes grace au module
« d’analyse anisotrope » présent sur I'équipement. En effet, comme décrit dans la Figure V-8,
la sonde génere la chaleur autour de son volume dans I'espace, ce qui permet d’accéder
simultanément a la conductivité thermique dans le sens axial (parallele a la direction du
pressage) et radial (perpendiculaire a la direction du pressage).

La mesure a été réalisée a température ambiante sur des échantillons cuits sous forme de
blocs de 63x55x10 mm?®. La sonde génére de la chaleur autour d’'un volume de I'espace qui
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s’apparente a une pseudo sphére. Afin d’éviter les pertes de chaleur au voisinage des bords
de I'échantillon, celui-ci doit se comporter comme un milieu infini vis-a-vis des dimensions de
la sonde. Ainsi, une sonde de rayon 6,4 mm et un temps de mesure de 80 s ont été chaisis.

echantillons sonde

sens axial

/ /
[

‘\

L

K

sens radial volume sondé

Figure V-8 : principe de mesure de la conductivité thermique par la méthode Hot Disk

V.3.4. Propriétés mécaniques

Les propriétés mécaniques des matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBRS800-
1/multicouche ont été évaluées, aprés cuisson, en flexion 3 points (Chapitre |, section
1.6.2.1.2), dans la direction paralléle et perpendiculaire a celle du pressage. L’essai de flexion
3 points a été réalisé, selon la norme ASTM C1341-13 [100], sur des éprouvettes, usinées a
I'aide d’'une scie diamantée afin d’obtenir des prismes carrés droits de 56x10x10 mm?, sur une
machine de test de la marque Llyod instruments EZ20 équipée d’'un capteur de 5 kN. Les
éprouvettes ont été placées sur deux appuis dont I'écartement a été fixé a 55 mm (Figure V-9).

Figure V-9 : photographie du montage d’essai de rupture par flexion 3 points
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V.4. Résultats expérimentaux

V.4.1. Observation par microscopie électronique a balayage MEB

La microstructure des plagues MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBR800-1/multicouche a été
observée apres cuisson. Les observations ont été effectuées sur des coupes selon le plan

X0z (vue dans le sens perpendiculaire a la direction du pressage). Les images
microscopiques réalisées sont présentées dans la Figure V-10 et la Figure V-11.

Pour le matériau MA/Réf (Figure V-10-(a)), 'observation microscopique démontre la présence
de macropores, de diameétre de I'ordre de 60 um, dont I'origine est le manque de densification
du tesson. Pour les matériaux MACBR800-1/Réf et MACBR800-1/multicouche (Figure V-10-
(b) et Figure V-11-(a), respectivement), la décomposition thermique des CBR800-1 a été
observable donnant lieu a la formation de macropores dont la plus grande dimension est de
'ordre du millimétre.

Une quantification de la proportion de macropores orientés a été effectuée par analyse
d’'images. L’approche a consisté a comptabiliser les pores dont I'angle de rotation avec I'axe
horizontal de I'image n’excéde pas 15°. Le résultat a montré que dans le cas du matériau
MACBRS800-1/Réf (Figure V-10-(b)) environ 44 % des pores créés par les CBR800-1 sont
orientés perpendiculairement a la direction de pressage. En revanche, dans le cas du matériau
MACBRS800-1/multicouche (Figure V-11-(a)), 80 % des pores créés par les CBR800-1 sont
orientés perpendiculairement a la direction de pressage.

Par contre, dans le cas du matériau MACBR800-1/multicouche (Figure V-11-(b)), des
interfaces entre les monocouches ont été clairement observées sur certaines zones,
témoignant par endroits d’'une adhérence insuffisante entre les monocouches assemblées. En
outre, la présence de ces interfaces non cohésives pourrait contribuer a 'amélioration des
propriétés thermiques de ces matériaux.

Figure V-10 : images MEB des plaques (a) MA/Réf et (b) MACBR800-1/Réf, vue dans le sens
perpendiculaire a la direction de pressage
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———— 200 ym

Figure V-11 : (a) illustration de l'orientation des pores dans la plaque MACBR800-1/multicouche vue
dans le sens perpendiculaire a la direction de pressage et (b) présence des interfaces entre les
monocouches assemblées

Pour résumer, I'analyse par microscopie électronique a balayage a permis de démontrer dans
un premier temps que la décomposition thermique des CBR800-1 contribue a la formation de
macropores de I'ordre du millimétre dans les matériaux étudiés. Par la suite, il a été confirmé
que la mise en forme par pressage permet d’orienter les porogénes utilisés. En effet, pour des
produits incorporant des agents porogenes lamellaires avec des facteurs de forme important,
la mise en forme par pressage contribue a I'orientation des pores perpendiculairement a la
direction de I'application de la charge. L’orientation de ceux-ci est conditionnée par I'épaisseur
des plaques pressées. Plus I'épaisseur est faible plus I'orientation des pores est assurée.
L’élaboration par pressage des monocouches contenant des CBR800-1 avec une épaisseur
de 800 um a permis de valider la faisabilité du concept dans le cas n°3 (Figure V-4) et donc
d’orienter les pores a 80 % perpendiculairement a la direction de pressage. L’obtention de
matériaux plus épais est alors possible par assemblage et co-pressage de plusieurs
monocouches dont I'orientation des pores aprés traitement thermique a été vérifiée. Bien que
'adhérence des monocouches entre-elles ne soit pas totale (présence d’interfaces entre
celles-ci par endroits), ces interfaces pourraient avoir tendance a améliorer ['isolation
thermique des matériaux élaborés.

V.4.2. Propriétés thermiques

V.4.2.1. Résultats thermiques expérimentaux

La mesure du taux de porosité totale a été effectuée, aprés cuisson, sur trois échantillons par
matériaux. Les valeurs moyennes sont données dans le Tableau V-2.

Le taux d’incorporation de I'agent porogéne (CBR800-1) a été fixé a 5 %m:.. Par conséquent,
le taux de porosité totale des matériaux MACBR800-1/Réf et MACBR800-1/multicouche est le
méme (52 %). L'incorporation de 5 %m: des CBR800-1 dans les matériaux MACBR800-1/Réf
et MACBR800-1/multicouche a donc permis d’augmenter le taux de porosité totale d’environ
12 % en comparaison avec le matériau de référence MA/Réf.

Les propriétés thermiques ont été évaluées, aprés cuisson, par la méthode Hot Disk, et les
valeurs de conductivité thermique ont été calculées dans le sens parallele (Aaxae) et
perpendiculaire (Aagiae) @ la direction de pressage. Trois échantillons ont été analysés par
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matériau, et pour chaque échantillon, la mesure a été répétée cing fois. Les valeurs moyennes
de conductivité thermique (Aaxiale €t Aadiale) @insi que les rapports d’anisotropie thermiques
(Mradiale/Aaxiaie) des matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBR800-1/multicouche sont
reportés dans le Tableau V-2.

Le matériau de référence MA/Réf a présenté une conductivité thermique de 0,37 W.m1.K?
mesurée dans le sens paralléle a la direction de pressage (Aaxiae) €t 0,49 W.m1.K* mesurée
dans le sens perpendiculaire a la direction de pressage (Aadiaie). La différence de conductivité
thermique constatée entre la mesure paralléle et perpendiculaire a la direction de pressage
indiqgue un comportement thermiqguement anisotrope du matériau. Le rapport d’anisotropie
thermique a été estimé a l'aide de la relation de I'Equation V-2 et est d’environ 1,32.

Aradiale

Rapport d'anisotropieinermique = 1
axiale

Equation V-2

Pour les matériaux MACBR800-1/Réf et MACBRS800-1/multicouche, des valeurs de
conductivité thermique inférieures a celles du matériau MA/Réf ont été obtenues.

Le matériau MACBRB800-1/Réf a enregistré une conductivité thermique dans le sens paralléle
a la direction de pressage (Aaae) de 0,24 W.m1.K?! et dans le sens perpendiculaire a la
direction de pressage (AMadgiae) de 0,33 W.m1.K: La conductivité thermique a alors été
diminuée de 35 et 33 %, respectivement, par rapport au MA/Réf. Le comportement
thermiquement anisotrope (rapport d’environ 1,37) a été également enregistré dans ce cas.

Dans le cas du matériau MACBR800-1/multicouche, la conductivité thermique mesurée dans
le sens paralléle (Aaxiaie) €St inférieure a celle mesurée dans le sens perpendiculaire a la
direction de pressage (Awdgiale), 0,17 W.m™.K* et 0,38 W.m*.K%, respectivement. L’anisotropie
thermique a été a son tour remarquable (2,24). En effet, la conductivité thermique inférieure
parallele a la direction de pressage est liée au plus grand nombre de discontinuités du
squelette solide, c’est-a-dire la présence de plusieurs pores orientés perpendiculairement a la
direction de pressage (Figure V-11-(a)). L'orientation des pores perpendiculairement a la
direction du flux de chaleur ainsi que la présence de quelques zones de faible adhésion
interfaciale entre les monocouches ont donc permis de freiner la propagation de la chaleur, et
par conséquent de diminuer la conductivité thermique du matériau suivant ce plan.
L’anisotropie thermique pourrait étre attribuée a I'anisotropie de la microstructure.

Ainsi, les conductivités thermiques ont été diminuées par rapport a celles du MA/Réf de 22 %
dans le sens perpendiculaire et jusqu’a 54 % dans le sens paralléle a la direction de pressage.
D’autre part, dans le cas du matériau MACBR800-1/Réf ou l'orientation des pores est plus ou
moins aléatoire et le matériau MACBR800-1/multicouche ou l'orientation des pores a été
assurée jusqu’a 80 % dans la direction perpendiculaire au pressage, et pour le méme taux de
porosité totale (52 %), I'effet de I'orientation des pores a été remarquable avec une diminution
de la conductivité thermique (Aaxiae) d’environ 30 %.
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Tableau V-2 : taux de porosité totale et conductivités thermiques des matériaux MA/Réf, MACBR800-
1/Réf et MACBR800-1/multicouche, aprés cuisson

Matériau Taux de Conductivité Conductivité Rapport
porosité thermique thermique d’anisotropie
totale (Et) axiale ()\) radiale ()\) thermique

(%) (W.m-l.K-l) (W.m-l.K-l) (Aradiale/Aaxiale)

MA/Réf 40+ 1 0,37+ 0,01 0,49 £ 0,02 1,32

MACBRS800-

1/RéF 52+0 0,24 £ 0,01 0,33+0,01 1,37

MACBR800-

X 53+1 0,17 £ 0,03 0,38 £ 0,04 2,24
1/multicouche

Finalement, les résultats des propriétés thermiques des matériaux étudiés ont démontré que
les conductivités thermiques des échantillons dans le sens paralléle a la direction de pressage
sont inférieures a celle des échantillons dans le sens perpendiculaire a la direction de
pressage. Ce résultat a donc permis de confirmer que la mise en forme par pressage de
produits argileux incorporant des agents porogenes avec des facteurs de forme élevés
contribue a l'orientation des pores perpendiculairement a la direction de l'application du
pressage. L'effet de cette orientation est trés remarquable sur 'amélioration des performances
d’isolation thermique. En effet, les propriétés d’isolation thermique sont plus performantes
dans la direction perpendiculaire a l'orientation des pores. Par conséquent, I'anisotropie
thermique a été augmentée d’un facteur de 1,6.

V.4.2.2. Résultats thermiques analytiques

Dans le but de vérifier 'hypothése du role de lorientation de la structure poreuse sur la
conductivité thermique, les résultats thermiques expérimentaux des échantillons dont la
structure poreuse est préférentiellement orientée (MACBR800-1/multicouche) ont été
comparés d’abord aux modeles analytiques de Landauer et Maxwell-Eucken, étant deux
modeles prenant en compte uniquement le caractére ouvert ou isolé des pores, puis au modeéle
de Schulz qui fait intervenir, en plus du taux de porosité, I'angle d’orientation de ceux-ci par
rapport au flux de chaleur appliqué. Les trois modéles analytiques utilisés ont été présentés
dans la section 1.6.1.2 du Chapitre .

V.4.2.2.1. Prédiction en utilisant le modéle de Landauer

Les valeurs des conductivités thermiques effectives axiale et radiale ont été calculées, en
utilisant le modéle analytique de Landauer [63], par la relation de 'Equation I-11 présentée
dans la section 1.6.1.2 du Chapitre I. Ou la conductivité thermique effective est exprimée en
fonction de la fraction volumique de pores vp, de la conductivité thermique du solide As et de la
conductivité thermique des pores (A, = 0,026 W.m™.K! [107]). La valeur de la conductivité
thermique effective de la phase solide As a été déterminée a partir de la conductivité thermique
de la formulation de référence MA/Réf, en utilisant la relation de Landauer exprimée sous la
forme de I'Equation 111-19 (section I11.4.1.2.1 du Chapitre IIl), et est égale a 0,84 W.m™.K* pour
la direction axiale et 1,14 W.m™.K! pour la direction radiale. Les valeurs obtenues par calcul
analytique de Landauer sont présentées dans le Tableau V-3 comparées a celles obtenues
expérimentalement.
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Les valeurs expérimentales divergent des valeurs calculées par le modele de Landauer qui
considere la porosité comme essentiellement ouverte. Par conséquent, cette approche ne
décrit pas le caractére de la structure poreuse du matériau MACBR800-1/multicouche.

Tableau V-3 : conductivités thermiques expérimentales et obtenues en utilisant le modele analytique
de Landauer

Materiau Taux de Aerr axiale Aeii radiale (Aradiate/Aaxiate)
MACBRS00- porosité totale (W.m.K) W.mLK)
1/multicouche (&)
(%)

Valeurs
expérimentales 53 0,17 0,38 2,24
Valeurs
calculées 53 0,23 0,29 1,26
(Landauer)

V.4.2.2.2. Prédiction en utilisant le modéle de Maxwell-Eucken

L’estimation de la conductivité thermique effective dans ce cas a été effectuée en deux étapes.
En effet, la microstructure du matériau MACBR800-1/multicouche peut étre considérée
comme constituée de deux populations de pores, comme illustré sur la Figure V-12-(b), avec
des petits pores intrinséques au tesson plus des grands pores apportés par la décomposition
thermique des agents porogenes utilisés. L'effet des petits pores, notée v, est assimilé dans
la matrice de base (ici le MA/Réf Figure V-12-(a)), constituée par la phase solide et les petits
pores, avec une conductivité thermigue notée Ao. Ensuite, la conductivité thermique effective
du matériau MACBR800-1/multicouche, notée Ae, considére l'effet des grands pores
uniqguement vi. La fraction des grands pores dans la matrice de base, notée v,’, est donnée
par 'Equation V-3, avec vs = 0,40 et v, = 0,13. Ainsi, Les valeurs des conductivités thermiques
effectives avec le modéle de Maxwell-Eucken [106] ont été calculées en utilisant la relation de
Equation V-4. Avec Ao axiale = 0,37 W.m™.K™, Ao ragiate = 0,49 W.m™L.K* et A, = 0,026 W.m™.K™.
Les valeurs obtenues par calcul analytique sont données dans le Tableau V-4.

La différence significative entre les résultats expérimentaux et les prédictions du modele de
Maxwell-Eucken, dans les deux directions, indiquent que les pores formés par les agents
porogénes ne correspondent pas a des pores sphériques isolés mais présentent cependant
un facteur de forme important et ainsi une orientation préférentielle. Ceci sera donc vérifier par
le modéle de Schulz.

Pores intrinséques
au tesson

Pores apportés par

Pores intrinseques N
I agent porogéne

Phase solide /\ au tesson Phase salide
@,/ & i ° o L 24 (b) 0‘7"
oo , ® ® & - . ’
. ° * « > - &

Figure V-12 : schématisation des deux populations de pores, (a) MA/Réf et (b) MACBR800-
1/multicouche
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U
R Vs
Equation V-3
Ap + 220 + 21, (A, — Ao)
Aerr = Ao ,
Ay + 220 — v, (A — o)
Equation V-4

Tableau V-4 : conductivités thermiques expérimentales et obtenues par I'expression de Maxwell-
Eucken en deux étapes

w Taux de Fraction Aeit axiale Aeit radiale ()\radiale/)\axiale)
MACBRS00- porosité des grands WmiKY  (Wmik
Umulticouc  totale (&) pores (vy’)

he (%)
Valeurs
expériment- 53 - 0,17 0,38 224
ales
Valeurs
calculées
(Maxwell- 53 0,22 0,27 0,35 1,30
Eucken)

V.4.2.2.3. Prédiction en utilisant le modeéle de Schulz

L’estimation de la conductivité thermique effective dans ce cas a été effectuée en deux étapes
selon la méme approche utilisée pour le modéle de Maxwell-Eucken, expliquée dans la section
précédente. Les valeurs des conductivités thermiques effectives du matériau MACBR800-
1/multicouche avec le modeéle de Schulz [62] ont été calculées par la relation de 'Equation
V-5. Avec Ao axiale = 0,37 W.m™.K? et Ag radgiaie = 0,49 W.m2.K. F est le facteur de forme des
pores formés par les agents porogéenes, pris €gale a 0,2 suite a une analyse statistique de la
Figure V-11-(a) (F = épaisseur/longueur). a est 'angle d’orientation entre les pores et la
direction du flux de chaleur (voir Figure I-9 présentée dans la section 1.6.1.2 du Chapitre ).
Les valeurs obtenues par calcul analytique sont données dans le Tableau V-5, en utilisant
'hypothése suivante : dans le cas de la mesure axiale, 'angle d’orientation entre les pores et
la direction du flux de chaleur est égale a 0°, et dans le cas de la mesure radiale, 'angle a est
€gale a 90°.

Dans les deux directions axiale et radiale, les prédictions analytiques obtenues par le modéle
de Schulz, en tenant compte de la forme et de l'orientation des pores, décrivent bien les
résultats expérimentaux. Cela dit, les pores formés par les agents porogenes utilisés
présentant un facteur de forme de 0,2 ont permis une orientation préférentielle dans la direction
perpendiculaire a celle du pressage, cette orientation des pores fait objet d’obstacle devant le
flux de chaleur appliqué dans ce sens ce qui permet d’améliorer lisolation thermique des
échantillons. Ainsi, la prédiction de la conductivité thermique des échantillons poreux obtenus
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par pressage uniaxiale et dont les pores présentent un facteur de forme remarquable est
possible en utilisant le modéle de Schulz.

1—cos?a , cos’a

Aeff = Ao(l—vp') 1-F 2F

Equation V-5

Tableau V-5 : conductivités thermiques expérimentales et obtenues en utilisant le modéle de Schulz
en deux étapes

Matériau Taux de Fraction Aetit axiale Aeit radiale  (Aradiale/Aaxiate)
MACBRg0o- ~ Porosité  desgrands .y 1y (wmik
1/multicouc totale (&) pores (Vp’)

he (%)
Valeurs
expériment 53 - 0,17 0,38 2,24
ales
Valeurs
calculées 53 0,22 0,19 0,36 1,89
(Schulz)

V.4.3. Propriétés mécaniques

Les essais de flexion 3 points ont été réalisés, aprés cuisson. Pour chaque matériau, six
éprouvettes ont été testées dans le sens paralléle (Onex /) €t Six dans le sens perpendiculaire
(omex1) @ la direction de pressage. Les valeurs moyennes des contraintes a la rupture en flexion
3 points (Orex # €t Oiex 1) @insi que les rapports d’anisotropie mécanique (Giiex /7 / Oiiex 1) des
matériaux en étude sont donnés dans le Tableau V-6. Le rapport d’anisotropie mécanique a
été calculé a 'aide de la relation de I'Equation V-6.

. . Of1
Rapport d'anlsotroptemécanique = Jlex//
Jflexl

Equation V-6

Le matériau de référence MA/Réf a présenté des valeurs de contrainte en flexion 3 points (Ofiex
1) et (Onex 1) de 3,2 et 2,6 MPa, respectivement. Cet écart peut s’expliquer par I'orientation des
plaquettes d’argiles. En effet, pendant un essai de flexion 3 points ou la force est appliquée
parallélement & la direction de pressage (Ornex 1), les plaquettes d’argile sont orientées
perpendiculairement a la direction de I'application de la force. Par ailleurs, la résistance
mécanique des feuillets d’argile individuels est plus importante perpendiculairement a leur
surface basale. De ce fait, la valeur de la contrainte de flexion Oiex /s €St plus élevée que la
valeur de la contrainte de flexion Ofex ..

L’ajout d’agents porogénes CBR800-1 au mélange MA a augmenté le taux de porosité, et par
conséquent, les valeurs de la contrainte en flexion 3 points des matériaux MACBR800-1/Réf
et MACBR800-1/multicouche sont quatre fois moins élevées en comparaison avec celles du
matériau de référence MA/Réf.
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Concernant le matériau MACBR800-1/Réf, la présence de pores allongés mais aléatoirement
répartis au sein de tout le volume semble éliminer toute anisotropie de propriétés mécaniques.

De plus, l'orientation des pores perpendiculairement a la direction de pressage n’a pas
accentué I'anisotropie des propriétés mécaniques du matériau MACBR800-1/multicouche. Par
ailleurs, les plus faibles contraintes a la rupture en flexion 3 points enregistrées dans le cas du
matériau MACBR800-1/multicouche résultent de linsuffisance de continuité du squelette
solide dans ce matériau, en raison de son taux de porosité élevé (53 %) mais également de la
présence d’interfaces par endroits dans celui-ci. Une hypothése pour expliquer ces résultats
vient d’'une compétition entre I'effet de renforcement des plaquettes d’argiles orientées et I'effet
d’affaiblissement de la structure due aux pores orientés. Ceci est en accord avec la littérature,
la résistance mécanique des produits céramiques poreux diminuant avec 'augmentation de la
porosité [136].

Tableau V-6 : taux de porosité totale et contraintes a la rupture en flexion 3 points des matériaux
MA/Réf, MACBRB800-1/Réf et MACBRB800-1/multicouche, aprés cuisson

Matériau Taux de Contrainte ala  Contrainte ala Rapport
porosité rupture en rupture en d’anisotropie
totale (&) flexion 3 points flexion 3 points mécanique

(%) Ofiex 1 (MPa) Oiiex 1 (MPQ) (Ofiex 11 | Oflex 1)

MA/Réf 40+1 3,2+0,3 2,6 +0,2 1,3

MA(,:BRBOO' 52+0 0,8+0,1 0,8+0,2 1,0

1/Réf

MACBR8O0- 53+1 0,5+0,1 0,4%0,2 1,2

1/multicouche

L’étude des propriétés mécaniques des matériaux MA/Réf, MACBR800-1/Réf et MACBR800-
1/multicouche a montré que I'ajout de 5 %m: d’agents porogénes conduit a une diminution de
guatre fois les valeurs de contrainte a la rupture en flexion 3 points par rapport au matériau
exempt d’agents porogénes. L’effet de I'orientation des pores perpendiculairement a I'axe de
'application de la charge n’a pas présenté d’influence significative sur I'anisotropie mécanique
en flexion 3 points. Les valeurs de contrainte a la rupture enregistrées sont plus ou moins
similaires dans les deux directions. En outre, la diminution des valeurs de contrainte a la
rupture en flexion 3 points est due essentiellement au taux de porosité élevé enregistré dans
ces matériaux ainsi qu’a la présence de quelques zones dont les monocouches sont
physiquement moins adhésives.
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V.5. Conclusion

Dans ce chapitre des matériaux incorporant des agents porogenes lamellaires avec un facteur
de forme important ont été élaborés par pressage uniaxial : i) un matériau sans agents
porogénes noté MA/REéf, ii) un matériau avec 5 % d’ajout d’agents porogénes, noté
MACBRS800-1/Réf et iii) un matériau toujours a 5 %m d’agents porogénes constitué par
assemblage et co-pressage de plusieurs monocouches fines, noté MACBR800-1/multicouche.
Apres formation des pores aprés cuisson, la microstructure des produits élaborés ainsi que
les propriétés thermiques et mécaniques ont été caractérisées.

L’analyse d'image des microstructures observées par microscopie électronique a balayage a
permis de valider I'hypothése que la mise en forme par pressage de produits argileux
incorporant des agents porogéenes avec des facteurs de forme élevés accentue I'orientation
de ceux-ci dans la direction perpendiculaire a la direction de pressage. Cette orientation est
maximale en diminuant I'épaisseur des plaques pressées. Avec [l'utilisation d’agents
porogénes présentant un facteur de forme de 0,2 et une taille de particules comprise entre 800
pm et 1 mm, le pressage uniaxial de plaques d’épaisseur de I'ordre de la plus petite dimension
des particules de I'agent porogene (ici 800 um) a permis d’obtenir, apres traitement thermique,
des pores dont 80 % sont orientés perpendiculairement a la direction de pressage.

Thermiquement, I'orientation des pores perpendiculairement au sens de I'application du flux
de chaleur permet de mieux ralentir le transfert de chaleur et ainsi d’améliorer la performance
d’isolation thermique des produits élaborés suivant ce plan. En effet, sur les matériaux
multicouches élaborés et dont I'orientation des pores a été maximale, la conductivité thermique
a été diminuée de 54 % par rapport au matériau de référence sans agent porogéne.

La caractérisation des propriétés mécaniques des produits élaborés a révélé une dégradation
de celles-ci. L’orientation perpendiculaire des pores par rapport a la direction de pressage n’a
pas eu d’effet significatif sur le caractére mécaniquement anisotrope. La diminution de la
contrainte a la rupture en flexion 3 points des matériaux incorporant des agents porogenes a
été principalement associée a leur taux de porosité élevé ainsi qu’a la présence, par endroit,
d’interfaces non cohésives dans le cas des matériaux multicouches.

Bien que l'industrialisation de cette approche ne soit pas aujourd’hui réalisable, elle permet de
comprendre et de prédire le comportement des agents porogénes ayant des facteurs de
formes prononcés, a l'effet de controler la porosité créée par ceux-ci.
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e travail réalisé dans cette thése s’est inscrit dans le cadre du projet BRITER financé par

la région Nouvelle-Aquitaine et I'Institut Carnot MECD (Matériaux & Equipements pour la
Construction Durable), au travers une collaboration entre les trois partenaires : le Centre
Technique de Matériaux Naturels de Construction (CTMNC), l'institut technologique FCBA
(Forét, Cellulose, Bois-Construction, Ameublement) et lInstitut de Recherche sur les
CERamiques (IRCER). Ce projet vient donner des éléments de réponse face aux nouvelles
exigences, de la loi n° 2015-992 portant sur la stratégie de la transition énergétique pour la
croissance verte, thermiques et économiques: en effet, elle adresse la nouvelle
réglementation thermique qui impose d’avoir des batiments économes en énergie dit « basse
consommation » et également I'aspect économique en se tournant vers une nouvelle forme
de valorisation des éléments de bois d’'ameublements en fin de vie afin d’éviter les contraintes
économiques liées a la taxation de I'élimination des déchets.

Ainsi, I'objectif de ce travail est de développer des briques de terre cuite allégées en utilisant
des déchets d’éléments d’ameublements (DEA) en tant qu’agents porogénes, pour en faire
des briques poreuses qui soient thermiquement isolantes, tout en conservant des propriétés
mécaniques suffisantes pour leur utilisation en magonnerie porteuse.

L’état de l'art réalisé dans le cadre de ce travail a permis de montrer les potentialités
d’amélioration thermique des matériaux de construction par la création de pores a l'intérieur
du tesson en ajoutant des porogénes au mélange de base, sans présenter de difficultés de
mise en ceuvre par extrusion ni de problémes de combustion (combustion compléte). Par
ailleurs, l'utilisation de ces agents porogénes organiques pourrait présenter des avantages
environnementaux et énergétiques, tout d’abord en valorisant des déchets qui, actuellement,
ne sont pas tres utilisés et finissent généralement dans des décharges. De plus, grace a leur
fort pouvoir calorifique, la demande en énergie nécessaire au processus de fabrication des
briques pourrait étre diminuée. Cependant, il convient d’analyser les émissions des gaz émis
au cours de la décomposition thermique de ces agents porogénes dans le but de vérifier le
respect de la réglementation relative a la réduction totale des émissions de CO..

En premier lieu, la caractérisation physique, chimique et microstructurale des matiéres
premiéres utilisées dans ce travail a été réalisée. Il a été conclu que les teneurs en éléments
C, H, O, N, fluorures, chlorures, bromures, PentaChloroPhénol (PCP), soufre (S) et métaux
lourds des cinq catégories des déchet d’éléments d’ameublements (DEA) testés ne
dépassaient pas les seuils réglementaires pour l'utilisation de broyats d’emballages en bois
comme combustible. L’analyse thermique des DEA a permis de confirmer que la
décomposition thermique de ceux-ci, et qui intervient a 500 °C, permet de créer un réseau
poreux sans problemes, étant donné que cette décomposition thermique se produit avant les
transformations minéralogiques du mélange argileux en étude.

La deuxieme partie du travail s’est focalisée sur I'optimisation des formulations & base du
mélange argileux MA et des DEA. Les formulations ont été préparées en faisant varier le type
et le taux d’incorporation du DEA. Cing catégories de DEA ont été testées avec deux taux
d’incorporation, 5%m:et 10 %m:. Cette étude a permis, dans un premier temps, de montrer que
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l'incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse conduit a une augmentation de la
demande en eau de faconnage. En effet, les DEA, de par leur nature, ont une aptitude a
absorber de 'eau. Afin de compenser la part de 'eau absorbée par les DEA et d’obtenir des
pates homogénes et extrudables, la teneur en eau de fagconnage a été augmentée, par rapport
a la formulation de base sans ajout, de 1 % et de 2 % pour les formulations a un taux
d’incorporation de 5 %m:et 10 %m:, respectivement.

Apres mise en forme des péates obtenues par extrusion, les échantillons ont été séchés et
traités thermiquement & 500 °C pour éliminer, par dégradation thermique, les DEA puis a 950
°C pour consolider la matrice argileuse. Une étude comparative a été accomplie dans le but
de relever linfluence des paramétres, taux d’incorporation et type du DEA (spécialement la
taille de ses particules), sur les propriétés physico-chimiques, microstructurales, thermiques
et mécaniques des produits élaborés.

Au sujet de l'effet du type et du taux d’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse
MA, 'augmentation de la perte de masse, associée a la décomposition thermique des DEA, a
été fonction du taux d’incorporation de ceux-ci. Ainsi, les pertes de masses totales des
échantillons MA/DEA ont confirmé la combustion totale des DEA aprés traitements
thermiques. L’incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse MA a entrainé une légére
augmentation des retraits au séchage liée principalement a la forte teneur en eau de
fagonnage. Ainsi, un comportement anisotrope des échantillons MA/DEA a été constaté par la
différence entre les retraits en diameétre et en longueur.

En ce qui concerne la formation de la porosité aprés dégradation thermique, quel que soit son
type, le DEA a permis la formation de pore de taille et forme assez similaires a celles du
porogéne initial. L'incorporation des DEA au sein de la matrice argileuse MA a conduit a une
augmentation des taux de porosité. L'effet du taux d’incorporation est cependant
considérable : I'ajout de 5 %m: et 10 %m: de DEA a permis d’augmenter les taux de porosité,
par rapport a la sous-formulation de référence MA-0, d’un facteur de 1,7 et 2, respectivement.

A noter également que les deux parameétres, taux d’'incorporation et type du DEA, ont présenté
un effet sur la répartition de la taille des pores. En effet, la taille des pores est proportionnelle
a la taille des particules du DEA. L’'augmentation du taux d’incorporation des DEA provoque
une inhomogénéité de la répartition du DEA au sein de la matrice argileuse. Ainsi, ce
phénomeéne facilite la coalescence de pores et conduit a une diminution du nombre de pores
mais qui présentent alors un diamétre plus important.

L’effet de l'introduction des DEA dans la matrice argileuse sur la conductivité thermique et les
propriétés mécaniques a été étudie.

Thermiquement, l'incorporation des DEA a induit une diminution importante de la conductivité
thermique liée principalement a 'augmentation des taux de porosité. Les formulations MA/DEA
a 5%m: et 10 %m: ont permis de diminuer la conductivité thermique jusqu’'a 30 et 45 %,
respectivement, par rapport a I'échantillon de référence sans DEA. Les catégories des DEA
avec des particules de tailles plus grandes ont permis une augmentation du volume poreux et
par conséquent une diminution de la conductivité thermique plus importante.

L’incorporation des DEA dans le mélange argileux MA a conduit a une diminution des
contraintes a la rupture en flexion 3 points et en compression uniaxiale. Par rapport aux taux
d’incorporation des DEA, la diminution des (Orex) et (Ocomp) @ €té associée a une discontinuité
du squelette solide due aux taux de porosité élevés. Par rapport a la taille des particules du
DEA, la diminution des (0O1iex) €t (Ocomp) @ €té liée principalement a la taille des pores créés par
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les DEA. En effet, les pores de grande taille agissent comme des sites d’initiation de fissures
et par conséquent, plus la taille des pores est grande, plus la contrainte a la rupture est réduite.

Au terme de cette étude, la formulation MABMNRS5, constituée de 5 %m: d’ajout de déchets
d’éléments d’ameublement, type BMNR, peut étre vue comme étant la meilleure formulation
permettant d’acquérir des propriétés thermiques intéressantes tout en gardant des propriétés
mécaniques suffisantes pour une maconnerie porteuse. Cette formulation a enregistré une
conductivité thermique de 0,79 et de 0,54 W.m1.K?! pour les coupes perpendiculaire et
paralléle a la direction de I'extrusion, respectivement. Sa valeur de résistance a la compression
a été de 24 + 7 MPa. En d’autres termes, la formulation MABMNRS5 a permis une diminution
de la conductivité thermique de 30 % par rapport a la formulation de référence, dans les deux
directions paralléle et perpendiculaire a la direction de I'extrusion, et une résistance mécanique
en compression assez comparable a celle de la formulation de référence (la résistance
mécanique en compression de la formulation de référence est de 20 MPa).

L’analyse a été complétée par I'étude énergétique et environnementale liée au processus de
cuisson des formulations MA/DEA. La quantité d’énergie disponible, et pouvant étre
récupérée, au cours de la décomposition thermique des DEA a été estimée. De plus, la
guantification des principaux polluants atmosphériques rejetés au cours de la combustion du
déchet de bois type PP a été réalisée. Les résultats ont montré que l'incorporation des DEA
au sein de la matrice argileuse MA permet de libérer une quantité d’énergie importante. Cette
derniére dépend essentiellement du taux d’incorporation du DEA. A un taux d’incorporation de
5 %m:0u 10 %m:, la quantité d’énergie potentiellement disponible était de 70 % ou 100 % de la
valeur de la quantité d’énergie nécessaire a la consolidation des matériaux, respectivement.
Cette énergie peut étre revalorisée directement en I'ajoutant aux systémes de récupération de
la chaleur fatale, par exemple, dans un couplage séchoir/four ou utilisée a l'intérieur d’'un autre
systéme ou d’une autre unité au sein de l'usine de fabrication des briques (chauffage des
locaux ou I'eau chaude...). L’analyse quantitative des rejets atmosphériques effectuée sur le
PP a montré que les concentrations des polluants sont liées a ses fortes teneurs en colles et
résines. Le manque d’air dans le four a donné lieu a une combustion incompléte et une forte
teneur en CO a été enregistrée. Ceci peut étre évité a I'échelle industrielle en favorisant les
bonnes conditions de combustion notamment par une alimentation en air secondaire.
Néanmoins, I'incorporation de DEA non revétus ou moins chargés en colles et résines, en tant
qu’agents porogénes dans la fabrication des briques de terre cuite peut passer sans risque
majeur quant aux émissions atmosphériques. Des tests a I'échelle industrielle demeurent
nécessaires pour valider ces résultats.

La derniére partie de ce travail a été dédiée a I'analyse de I'effet du procédé d’élaboration, par
pressage uniaxial, de produits argileux incorporant des agents porogenes avec des facteurs
de forme élevés, sur l'orientation des pores créés, et par conséquent sur 'amélioration des
performances d’isolation thermique des produits élaborés. La microstructure ainsi que les
propriétés thermiques et mécaniques des produits élaborés ont été caractérisées. L’analyse
d’image des microstructures a confirmé que le procédé de mise en forme par pressage de
produits argileux incorporant des agents porogénes avec des facteurs de forme élevés
accentue l'orientation de ceux-ci dans la direction perpendiculaire a la direction de pressage.
Aprés traitements thermiques, [lorientation des pores a été assurée a 80 %,
perpendiculairement a la direction de pressage, avec l'utilisation d’agents porogénes d’un
facteur de forme de 0,2 et en pressant des plaques d’'une épaisseur de 800 pm.
Thermiquement, 'orientation des pores perpendiculairement au sens de I'application du flux
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de chaleur a permis de mieux ralentir le transfert de chaleur et ainsi d’améliorer la performance
d’isolation thermique des produits élaborés suivant ce plan. La conductivité thermique a été
alors diminuée de 54 % par rapport au matériau de référence sans agent porogéne (0,17
contre 0,37 W.m*.K1).

Ces travaux de recherche ont permis d’obtenir des résultats satisfaisants en terme de la
valorisation des déchets de bois d’ameublement en tant qu’agents porogénes utilisés dans la
fabrication des briques de terre cuite allégées, ainsi qu'au niveau de I'amélioration des
performances thermiques de celles-ci.

Dans la perspective de ces travaux, il faut noter que :

¢ la détermination de la quantité d’énergie disponible au cours de la décomposition
des DEA a été quantifiée expérimentalement en se basant sur les analyses DSC et
les chaleurs de réaction échangées au cours des transformations physico-chimiques
des matiéres premiéres. Cette quantification n’est donc qu’estimative. La
comparaison avec une autre méthode analytique serait a envisager.

¢ les campagnes expérimentales menées dans le cadre de ce travail ont été réalisées
a I'échelle du laboratoire. A une échelle industrielle, la cadence de production, les
équipements utilisés (malaxeur, extrudeuse, séchoir et four), leurs dimensions et
leurs paramétres de contréle sont différents. Afin de valider les résultats obtenus, il
serait essentiel de lancer une étude a I'’échelle industrielle, notamment pour évaluer
'impact environnemental et la présence des métaux lourds dans les fumées liés a
'incorporation des déchets de bois d’ameublement dans la production des briques de
terre cuite.

o L’étude du cycle gel/dégel et I'analyse de la résistance au feu des produits
incorporant les déchets de bois d’ameublement comme agents porogénes seraient
intéressantes.
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Annexe 1. Flux de chaleur échangés des formulations MA/DEA au cours du chauffage entre
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Flux de chaleur échangés des formulations MA/DEA au cours du chauffage entre 30 et
1100 °C
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BRITER : valorisation des déchets de bois pour I’amélioration des performances
ThERmiques des BRIques de terre cuite

Devant le besoin de renforcer les actions de réduction des consommations énergétiques pour
respecter la réglementation thermique RT2012 qui implique d’avoir des batiments économes
en énergie, 'amélioration de l'isolation thermique des matériaux de construction s’impose. Le
projet BRITER financé par la région Nouvelle-Aquitaine et le Tremplin Carnot MECD, s'’inscrit
dans ce contexte et vise a développer des briques de terre cuite incorporant des déchets de
bois d’ameublement pour en faire des produits de terre cuite poreux utilisables dans la
maconnerie porteuse et dont les propriétés d’isolation thermique sont optimisées. Pour réaliser
ces matériaux, les déchets d’éléments d’ameublements (DEA) ont été sélectionnés et
préparés pour étre incorporés en tant qu’agent porogéne dans un mélange argileux (MA).
L’effet de la granulométrie et du taux d’'incorporation des DEA sur les propriétés thermiques et
mécaniques des produits MA/DEA cuits a été évalué. L’ajout des DEA dans le MA a permis
d’augmenter le taux de porosité et par conséquent d’améliorer l'isolation thermique du produit.
Les résultats ont démontré que I'ajout de 10 %m de DEA a conduit a une diminution de la
conductivité thermique de 45 % par rapport au produit brut. L'incorporation des DEA dans le
MA a conduit a une diminution des propriétés mécaniques. Cette diminution est directement
proportionnelle au taux d’incorporation et a la granulométrie des DEA. Plus le taux
d’incorporation et/ou la granulométrie sont élevés, plus la résistance mécanique est réduite.
Toutefois, les valeurs des résistances mécaniques restent dans les normes des matériaux de
construction en brique de terre cuite. Ce travail s’est également intéressé au bilan énergétique
et 'impact environnemental liés au processus de cuisson des produits MA/DEA. Une derniére
étude a porté sur le développement de matériaux poreux en terre cuite, incorporant des agents
porogenes lamellaires, mis en forme par pressage, ce qui a permis d’orienter 80 % des pores
créés perpendiculairement a la direction de pressage et de réduire ainsi la conductivité
thermique jusqu’a 54 % par rapport au produit brut.

Mots-clés : isolation thermique, déchets de bois d’'ameublement, brique poreuse de terre cuite,
matériaux de construction

BRITER: reuse of wooden furniture wastes to improve thermal insulation of fired clay
bricks

New regulations for the thermal requirements of buildings implies greater energy efficiency in
order to decrease primary energy consumption. In this context, improving thermal insulation of
building materials is necessary. The BRITER project, financed by the Nouvelle-Aquitaine
region and the Carnot MECD institute, aims at developing innovative fired clay bricks, through
addition of wooden furniture wastes, with low thermal conductivity and mechanical properties
compatible with current norms on building materials. Wood wastes were selected and mixed
as pore formers with raw clay materials MA. The effect of the size and the amount of wooden
furniture wastes on the thermal and mechanical properties of the fired products was
investigated. The addition of wooden furniture wastes into the clay mixture enabled a
significant improvement of the thermal insulation. Results showed that addition of 10 wt.%
wood wastes led to decrease by 45 % in the thermal conductivity of the material based on the
clay matrix MA. The addition of wooden furniture waste also yielded decrease of the
mechanical properties which can be directly related to the amount and the size. However,
mechanical properties remain within the standard values of clay building materials. This project
also examined for energy saving and environmental impact linked to the firing process of
clay/wood wastes mixtures. The final study examined the use of lamellar pore-forming agent
to develop fired clay porous materials shaped by pressing. Results showed that 80 % of pores
were perpendiculary oriented to the pressing direction and thus the thermal conductivity was
reduced by 54 %.

Keywords: thermal insulation, Wooden furniture wastes, Fired clay bricks, Building materials



