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RESUME

En raison de leurs faibles colts, légéreté et propriétés d'isolation thermique, les co-
produits lignocellulosiques ont recu une attention particuliere au cours des derniéres
années pour la fabrication de bétons légers. Cependant ces sous-produits ne sont pas
totalement compatibles avec une matrice cimentaire, conduisant a un retard de prise,
des variations dimensionnelles importantes et des resistances mécaniques faibles des
matériaux résultants. Pour éviter de tels inconvénients, un procédé d’enrobage des
anas de lin avec différentes substances a été adopté dans cette étude. 1l conduit a une
réduction de I'absorption d'eau par les anas de lin traités comparée a celle des anas de
lin bruts mais également a une augmentation de leur masse volumique réelle.

Les composites obtenus dans ce travail présentent des améliorations significatives de
leurs comportement hydrique et résistances mécaniques avec une augmentation modé-
rée de masse volumique apparente et de conductivité thermique.

Les phénomeénes de transfert d'humidité dans les composites obtenus peuvent influen-
cer de maniére significative la durabilité et la performance de ceux-ci. En effet la plu-
part des matériaux utilisés dans le secteur du batiment sont poreux, contenant de I'eau
sous forme vapeur ou liquide. Par conséquent, la perméabilité a la vapeur d'eau, les
isothermes de sorption et la capacité tampon a la vapeur d’eau ont été déterminées.
Les résultats obtenus montrent la bonne performance hygrique des éco-composites
élaborés dans ce travail.

Trois tests différents de lixiviation ont été proposés dans cette étude pour identifier la
spéciation chimique des matériaux et évaluer leurs relargages dans I'environnement.
Les conditions expérimentales ont été choisies pour simuler différents états de nos
composites dans des environnements externes en service ou en fin de vie. Le compor-
tement a la lixiviation des composites cimentaires élaborés differe peu suivant le trai-
tement subi par les anas de lin et la libération de substances toxiques n’a pas été mise

en évidence.

Mots clés : anas de lin, ciment, béton Iéger, composite lignocellulosique, perméabilité,

sorption, capacité tampon a la vapeur d’eau, lixiviation



Contribution to study of environment impact towards lignocellulosic
eco-materials

ABSTRACT

Due to their low cost, lightness and thermal insulation properties, lignocellulosic by-
products received a particular attention, in the recent years, for manufacturing light-
weight concretes. However, these byproducts are not fully compatible with the ce-
ment matrix, leading to setting delay, significant dimensional variations, and low me-
chanical strengths of the composites materials elaborated. To avoid such drawbacks, a
coating process of flax shives using different substances has been adopted in this
study. It leads to a reduction in treated shive water absorption compared to raw shives
but also to an increase in their true density.

The composites obtained in this work exhibit significant improvement in hydrous
behavior and mechanical strengths with moderate increase in the apparent bulk densi-
ty and thermal conductivity.

The phenomena of moisture transfer in the produced composites can significantly
influence their durability and performance. In fact, most of the materials used in the
building sector are porous, containing water as vapor or liquid, therefore the water
vapour permeability, sorption isotherms and moisture buffering capacity have been
determined. The results obtained from these tests show the good hygric performance
of these eco-composites elaborated in this work.

Three different leaching tests have been proposed in this study to identify the chemi-
cal speciation of the materials and to evaluate their releasing into the environment.
The experimental conditions of the leaching tests have been chosen to simulate differ-
ent states of our composites in external environments in service or end of life after
deconstruction. The leaching behavior of the cement-based products elaborated differs
little according to flax shive treatment and the leaching of toxic substances has not

been identified.

Keywords: flax shives, cement, lightweight concrete, lignocellulosic composite, per-
meability, sorption, moisture buffering capacity, leaching
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Une grande quantité de déchets agricoles est générée chaque année de toutes les régions du
monde. Différentes ressources lignocellulosiques sont donc disponibles localement comme
des déchets de cultures a vocation alimentaire (pailles de diverses céréales), non alimentaire
(pailles de lin oléagineux et déchets agro-forestiers) et textile (pailles de lin fibre et de
chanvre).

La réutilisation de ces déchets, ou co-produits, dans le domaine des matériaux de construction
comme matiére premiére en substitution de granulats minéraux non renouvelables, offre une
alternative intéressante pour relever le défi de leur élimination et résoudre un probléme envi-
ronnemental.

Au cours des quatre derniéres décennies, plusieurs rapports sur l'utilisation de matieres ligno-
cellulosiques dans la fabrication de composites cimentaires ont été publiés [BED-09] [KAR-
05] [KHA-14] [LED-00] [MBO-04] [MON-11]. Les avantages les plus importants obtenus
sont une réduction de la masse volumique des matériaux, permettant de les qualifier de Iégers,
et une augmentation de leur caractére isolant thermique et acoustique.

La France étant le leader mondial dans la culture du lin [FAO-15], son industrie liniere génére
une grande quantité de co-produits dont la paille de lin, appelée anas. Les anas de lin posse-
dent une faible valeur et ils sont traditionnellement utilisés en paillage, en litiere animale, en
fabrication de bois aggloméré ou encore bralés afin de fournir de I'énergie thermique [SAN-
00]. Par conséquent, la recherche sur les matériaux de construction a base de ressources re-
nouvelables comme les anas de lin est nécessaire.

Cette these traite de I'utilisation des anas de lin comme granulats légers dans une matrice ci-
mentaire et plus spécifiquement des interactions entre les éco-composites élaborés et
I’environnement. Depuis plus d'une décennie, des équipes internationales et frangaises se sont
structurées de manicre a fournir des connaissances sur 1’¢laboration et les performances des
bétons lignocellulosiques afin de disposer d’arguments permettant de convaincre les acteurs
du batiment de leur intérét. La valorisation des coproduits végétaux est I'un des thémes prin-
cipaux de 1’équipe IMaP (Ingénierie des Matériaux et Procédés) de 1’unité de recherche. Eco-
Procédés, Optimisation, Aide a la Décision (EPROAD, EA 4669) de I’Université de Picardie
Jules Verne.

Bien que certains chercheurs aient étudié les propriétés hydriques et hygriques a long terme
de quelques types de bétons lignocellulosiques, il n'y a pas de recherches antérieures se rap-
portant aux composites cimentaires d’anas de lin, ni a la dégradation a long terme de ces gra-
nulats au sein de la une matrice de ciment. Les proprietés de tels composites doivent étre dé-
terminées par différents tests spécifiques (mécaniques, thermiques, hydriques, hygriques)
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avant gu'ils puissent étre utilisés en tant que matériau dans la construction. Cependant les anas
de lin n’étant pas totalement compatibles avec une matrice cimentaire, ils conduisent a un
retard de prise, des variations dimensionnelles importantes et des résistances mécaniques
faibles des matériaux résultants. Pour éviter de tels inconvénients, il est nécessaire de traiter
les anas avant leur mélange avec le ciment. Ainsi différents procédes de traitement ont été mis
au point au cours du travail doctoral de M. Khazma [KHA-08].

Ce travail doctoral a impliqué le traitement des anas de lin et leur caractérisation. Puis ces
anas ont été utilisés comme granulats légers pour formuler des composites cimentaires. Ces
composites ont été soumis a de nombreux de tests afin de déterminer leurs propriétes ther-
miques, mécaniques, hydriques et hygriques. Quatre substances enrobantes ont été utilisées
pour le traitement des anas de lin : la chaux, I’huile de lin, une émulsion d’huile de lin et la
cire de paraffine.

Le manuscrit de these se compose de la présente introduction, de quatre chapitres, d’une con-
clusion générale, de recommandations pour les recherches futures, d’une liste des références
bibliographiques et d’annexes.

Le premier chapitre est une analyse bibliographique concernant les caractéristiques de base
des bétons légers et lignocellulosiques, les granulats végétaux utilisés dans la fabrication de ce
type de matériaux et les essais disponibles pour déterminer les propriétés hygriques et hy-
driques.

Le second chapitre porte sur 1’élaboration et la caractérisation des éco-composites a base
d’anas de lin. Outre la description de l'ensemble des techniques expérimentales permettant le
traitement et la caractérisation des anas de lin, 1’élaboration des composites et la détermina-
tion de leurs propriétés thermiques, mécaniques et physiques, ce chapitre discute ’effet des
traitements d’enrobage d’une part sur les anas et d’autre part sur les composites.

Le troisiéme chapitre porte sur I’étude du transfert d’humidité dans les composites lignocellu-
losiques. En effet ce type de transfert peut considérablement influencer la durabilité et les
performances des matériaux. Des dégradations peuvent étre générées par des fluctuations de
la teneur en humidité, entrainant une baisse des résistances mécaniques et thermiques. Les
techniques expérimentales permettant de déterminer les propriétés hygriques des composites
sont présentées, puis leur performance vis-a-vis de la vapeur d’eau est discutée.

Enfin le quatriéme chapitre est consacré a 1’étude de I’impact des éco-composites lignocellu-
losiques sur I’environnement. Pour étudier la capacité de relargage des éco-composites élabo-
rés, différents tests de lixiviation ont été mis en place dont des percolations et des simulations

de I’effet de pluies acides. Une conclusion générale et des perspectives cloturent ce manuscrit.
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L’organigramme ci-dessous schématise la structuration des travaux doctoraux conduits.

Tratement des Anas de lin

v

Caracténsation des Anas de lin traités

v

Fabrication des composites cimentaires

v

Caractérisation
des composites

! !

A-Deétermination des proprigtes C-Impact des composites sur
physigques Ienvironnement

1- Mesure des résistances &la 1-Test de lizviation
compression et & la flexion. 2- Test de dependance au pH
2- Mesure des propriétés thermicues. 3- Test de percolation

3- Mesure des masses volumicgues.
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I. LES BETONS LIGNOCELLULOSIQUES : POURQUOI, COMMENT ?

I.1. CONTEXTE

La COP 21 (Conference Of the Parties), qui a eu lieu a Paris en décembre 2015, a convenu
d’un accord visant a renforcer la riposte mondiale a la menace des changements climatiques.
Il s’agit de contribuer a I’atténuation des émissions de gaz a effet de serre et de promouvoir le
développement durable, notamment par la gestion des ressources naturelles [CON-15].

Le secteur résidentiel constitue un secteur clé pour la réalisation des objectifs de la politique
environnementale et climatique francaise tels que définis par la loi relative a la transition
énergétique pour la croissance verte : division par quatre des émissions de gaz a effet de serre
par rapport a leur niveau de 1990 et division par deux de la consommation d’énergie finale, a
I’horizon 2050. La construction de logements neufs est mise a contribution dans la poursuite
des objectifs de sobriété énergétique et de diminution des émissions de GES avec la montée
en puissance de la réglementation thermique des batiments neufs, en complément de la réno-
vation des batiments existants. Depuis la réglementation thermique (RT) de 1974, dont la
création répondait principalement a des préoccupations d’ordre économique dans le contexte
du premier choc pétrolier, les normes de construction se sont renforcées successivement et
prennent désormais en considération a la fois I’enjeu énergétique et I’enjeu climatique [COM-
15. Depuis le ler janvier 2013, les logements doivent respecter les normes de la réglementa-
tion thermique 2012 (RT 2012). Celle-ci s’articule autour de trois dimensions : 1’efficacité
énergétique du bati, qui influence les besoins en chauffage et en éclairage du logement ; la
consommation d’énergie primaire, qui dépend, en plus de I’optimisation du bati, du recours a
des équipements énergétiques performants ; et enfin le confort thermique d’été, qui renvoie a
I’évolution des températures du logement en cas de forte température extérieure [COM-15].
Les travaux du Grenelle de I’Environnement en 2007-2008, ont fait émerger de nouvelles
priorités, et notamment celle de la construction durable. En effet, les matériaux biosourcés
peuvent contribuer a la réduction de I’'impact environnemental des batiments : non seulement
ils sont issus d’une ressource renouvelable, mais ils permettent ¢galement de stocker le car-
bone pendant la durée de vie de la construction tout en présentant de bonnes performances
d’isolation thermique. lls peuvent aussi apporter des performances techniques améliorées par
rapport aux produits existants : allegement des produits permettant de faciliter leur manipula-
tion, bonne isolation phonique, etc. Enfin, ils présentent un intérét socio-économique fort : les

ressources végétales utilisées par cette filiere sont produites sur le territoire national. Leur
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exploitation nécessite cependant une structuration forte des filiéres, qui pourraient potentiel-
lement générer des emplois [ADE-14].

Les ressources en matieres premiéres susceptibles de fournir des granulats pour confectionner
des bétons végétaux sont extrémement larges. Si le bois et le chanvre sont aujourd'hui pré-
gnants sur le marché, beaucoup d’autres végétaux — lin, miscanthus, roseaux, colza, tournesol,
cosses de riz ou d’arachides, etc. — font 1’objet de travaux de développement ambitieux. La
diversification vient également du coté des liants, qu’il s’agisse de nouvelles formulations ou
de I’utilisation de matériaux telle la terre crue [KOR-15].

Le marché des bétons est guidé a I’heure actuelle par une triple exigence [MON-07] :

- l'optimisation des matériaux existants (allégement, durabilité, fiabilité,..) ;

- la préservation de I'environnement en favorisant les procédés d'élaboration non pol-
luants, le recyclage des produits, leur biodégradabilité ;

- la conception de matériaux nouveaux qui seront utilisés dans les technologies de
demain (matériaux dits « intelligents », matériaux a propriétés spécifiques et inno-
vantes, etc.).

Les domaines d'application des bétons lignocellulosiques sont variés, la plupart des industriels

qui ont investi ce domaine, proposent :

des chapes isothermiques et isophoniques ultra légeéres ;
des dalles isolantes ;

des panneaux « coupe son » pour routes et autoroutes ;

des sols de terrains sportifs, qui offrent un confort de jeu exceptionnel.

1.2. DEFINITIONS
1.2.1. LES BETONS LEGERS

Les bétons légers sont caractérisés par une masse volumique comprise entre 300 et
1900 kg/m? alors que celle d’un béton ordinaire varie de 2200 a 2600 kg/m?.

Ils se différencient par I’emplacement de 1’air au sein de leur structure. Si I’air est directement
incorporé dans la matrice, on parle de béton cellulaire (Figure 1. 1-a). S’il se situe entre de
gros granulats, il s’agit de béton caverneux (Figure I. 1-b). Enfin si I’air se trouve au sein de
granulats légers, on est en présence de béton de granulats légers (Figure I. 1-c). L’air qui est
emprisonné dans le béton favorise la réduction de masse et augmente la résistance thermique.

Ces caractéristiques peuvent se révéler techniguement et économigquement intéressantes.
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Ces bétons légers peuvent étre utilisés dans les structures lorsque leurs résistances sont éle-

vées ou bien constituer une isolation thermique efficace lorsqu’elles sont faibles.
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(a) Béton cellulaire (b) Béton caverneux  (c) Béton de granulats légers

Figure I. 1. Représentation schématique des différents types de béton léger

La norme EN206-1 classe les bétons légers en cing catégories suivant leur masse volumique
(Tableau 1.1).

Tableau I. 1. Classification des bétons Iégers selon la norme AFNOR NF-EN206-1

Classe D 1,0 D1,2 D14 D 1,6 D 1,8

800<p<1000  1000<p<1200 1200<p<1400 1400<p<1600 1600<p<1800

p (kg/m’)

Ils peuvent également étre classés en prenant en compte leur résistance a la compression
(Tableau 1. 2).

Tableau 1. 2. Classification des bétons Iégers selon la masse volumique et la résistance
a la compression

Nom p (kg/m?3) Rc (MPa)
Caverneux 400 & 900 438
Semi-caverneux 1000 a 1200 6al5
Isolants et porteurs 1000 a 1400 15a22
Structurels 1500 a 2000 plus de 25

Les bétons caverneux sont utilisés pour leur qualité isolante. Ils sont destinés au remplissage
de plancher ou aux dalles sur terre-plein lorsque la hauteur a rattraper est importante. On les
recouvre d'une chape de mortier ou de béton armé.

Les bétons semi-caverneux sont un peu moins isolants mais plus résistants que les précé-
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dents. lls remplissent les mémes fonctions et servent en plus a créer des dalles de béton lé-
géres sur un plancher de hourdis.

Les bétons isolants et porteurs sont destinés a la réalisation de dalles et a la construction de
murs isolants.

Enfin les bétons structurels sont réservés aux dalles de compression, aux planchers en pou-
trelles de béton, voire a la réalisation des structures d'immeubles ou d'ouvrages d'art, dans
lesquels le poids propre joue un réle prépondérant.

En fonction de leurs résistances a la compression et flexion, les bétons de granulats légers
peuvent étre utilisés dans des ouvrages extérieurs pour construire des murs en macgonnerie,
des murs en panneaux, des murs anti bruit... Ces bétons peuvent étre également utilisés dans

des ouvrages divers, des éléments de cave, des pavés autobloquants [PIM-94].

1.2.2. LES BETONS DE GRANULATS LEGERS

En ce qui concerne les bétons de granulats légers, ils peuvent étre classés selon leur fonc-
tion, la conductivité thermique (1) étant également prise en compte. Le Tableau 1.3 donne les
caractéristiques des différentes classes fonctionnelles des bétons de granulats légers [RILEM-
75].

Tableau I. 3. Différentes classes de bétons de granulats légers données par la RILEM

[RILEM-75]
Classe I I Il
Type de bétons Construction Construction et isolation Isolation
p (kg/md) <2000 Non précisée Non précisée
Rc (MPa) >15,0 >35 >0,5
A (WImK) - <0,75 <0,3

Un béton lignocellulosique est un simple mélange de particules lignocellulosiques qui jouent
le role de granulats légers et d’un liant, hydraulique dans notre cas, qui joue le role de la ma-
trice. Ces granulats lignocellulosiques ont recu une attention particuliére dans les dernieres
années pour leur utilisation dans la fabrication de bétons légers en raison de leur faible codt,
leur légereté et leurs propriétés d'isolation thermique et acoustique liées a leur structure po-
reuse [KAR-05]. Les particules lignocellulosiques utilisées sont souvent des coproduits végeé-
taux ce qui permet leur valorisation et I’obtention de composites aux qualités fonctionnelles et
environnementales intéressantes a faible colit. De plus, I’importance de développer de tels

composites réside dans le fait que la demande de matériaux isolants augmente de plus en plus
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dans le but de réaliser une économie d’énergie et ainsi participer a la politique de développe-

ment durable.

1.3. LES RESSOURCES LIGNOCELLULOSIQUES ASSOCIEES AU CIMENT
1.3.1. LES DIFFERENTES RESSOURCES LIGNOCELLULOSIQUES UTILISEES

L'ajout de matiéres lignocellulosiques d'origine végétale a des matériaux de construction a été
fait intuitivement depuis I'Antiquité. Récemment les fibres et les granulats lignocellulosiques
ont été considérés en remplacement des fibres minérales ou synthétiques. Leurs sources sont
nombreuses telles que le bois dur et mou, le chanvre, la noix de coco, le sisal, le palmier dat-

tier (écorce de I’arbre et coque du fruit), le bambou ou bagasse (Tableau I. 4).

Tableau I. 4. Synthése des études portant sur 1’association de granulats lignocellulo-
siques et du ciment portland comme liant minéral

Plante Matiére valorisée Source (s) Références

Lin Anas de lin Co-produit agricole [KHA-08-2]

Lin Poussiéres de lin Co-produit agricole [AAM-08]
Pulpe de betterave ; . - . [MON-07]

Betterave déshydratée Déchet industrie alimentaire [MBO-04]
o C ) . - . [TEO-07]
Palmier a huile coque de palmier a huile | Déchet industrie alimentaire [YEW-14]
Canne a sucre bagasses Déchet industrie alimentaire [EAI;,(I;LG 0937]]
Noix de coco Coque Déchet industrie alimentaire | [OLO-09]
[KAR-05]

Chéne-liege liege granulat Déchet industrie du liege [KAR-06]
[HAC-89]
[BED-07]
Sapin Copeaux de bois Déchet industrie du bois [LED-00]
[BEL-14]
Miscanthus Tige Co-produit [LEN-01]

La partie ligneuse de la tige est maintenant considérée avec un intérét croissant, ainsi que les
fibres de I'épiderme. Ceci est lié au souhait des concepteurs de batiments d'utiliser, autant que
possible, des matéeriaux locaux, qui sont des sous-produits ou des dechets [BEC-09]. En
France, les ressources utilisées sont principalement issues du chanvre et du lin, plantes culti-
vées pour leur tige fibreuse. La partie ligneuse de ces plantes est principalement employée
pour la production d'énergie thermique et le paillage des animaux [KAR-04]. La filiere du
chanvre francais et belge est mieux structurée pour développer des applications de la
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chénevotte que celle du lin. Le béton de ciment et d’anas de lin est ’objet de recherches de-

puis plus de 10 ans principalement en France.

1.3.2. LEURS PRINCIPAUX CONSTITUANTS

Il existe une tres grande variété de matériaux cellulosiques naturels dont la composition est
complexe et inégale. La cellulose, I'némicellulose et la lignine sont les principaux constituants
des parois cellulaires des plantes supérieures, mais elles contiennent également des protéines,
des ions, des cendres et de ’eau. Les molécules de cellulose déterminent le cadre de la paroi
cellulaire et la pectine se trouve entre les microfilaments de cellulose de la paroi cellulaire.
Les propriétés et fonctions de ces molécules ainsi que leurs interactions sont complexes
[COS-05]. La compréhension de la composition chimique et de la structure des matériaux
lignocellulosiques naturels contribuerait a la recherche et au développement des composites

incorporant des granulats lignocellulosiques naturels.

Tableau I. 5. Composition chimique de différents granulats lignocellulosiques

Composition chimique %
Granulat M- Références
Cellulose | Hem Lignine | Pectine | Cire | Cendres
cellulose
Anas de lin 53 13 24 0,4-5 - 2,7 [KHA-08]
FLS0L 21 23 2.6 30 i 5 [MON-07]
betterave
Chénevotte 48 12 28 6 4 2 [GAR-98]
Tige de 42,1 29,7 13,4 5.9 1 7.9 [3IM-03]
tournesol
Canne a 41,7 28 21,8 10 35
sucre
[SIE-11]
Coco 43 0,3 45 4 - 1,1
Liege 9 11 22 - - 0,7-11 | [KAR-11]
Bois 38,8 26,3 29,3 - - - [BEL-14]
Coque de
palmier a 14,7 16,4 53,6 - 2,3 2,3 [YUL-12]
huile
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Dans le Tableau I. 5, la composition chimique de quelques granulats lignocellulosiques natu-
rels est donnée. La teneur en cellulose des granulats de lin (anas) est relativement élevée par
rapport aux autres granulats présentés dans ce tableau. Plus la teneur en cellulose dans la par-
ticule est elevée, plus celle-ci présente une résistance a la traction et un module d'élasticité
élevés [BOS-04]. Le bois, la coque de palmier a huile et la pulpe de betterave ont des quanti-
tés relativement faibles de cellulose en comparaison avec les autres granulats végétaux du

tableau.

1.3.2.1. LA CELLULOSE

La cellulose est le composant organique le plus important dans la paroi de la cellule végétale.
De formule (CeéH100s) n, son degré de polymérisation est d’environ 15000 unités.

Il s’agit d’un homopolymére linéaire constitué d’unités B-D- glucopyranose, liées entre elles
par des liaisons glycosidiques en p 1—4 [LIP-05] (Figure I. 2). La présence de nombreux
groupes hydroxyles dans la cellulose autorise la formation de liaisons hydrogéne, intermolé-
culaires et intramoléculaires, et donne a la cellulose sa linéarité et sa rigidité considérable.

Les liaisons hydrogéne favorisent I'organisation de la cellulose sous forme cristalline et la
rendent insoluble dans 1’eau. Grace aux liaisons hydrogene, les chaines de cellulose se re-
groupent en microfibrilles qui forment des régions cristallines et amorphes. Ensuite les micro-
fibrilles sont agglomérées en fibrilles puis en fibres de cellulose. Cette organisation est res-

ponsable de I’¢lasticité et de la résistance a la traction des fractions végétales en contenant.

CH,OH CH, OH

O » (H, OH}

Figure I. 2. Structure d’un monomere de la cellulose B-D- glucopyranosyl
(1 4) D-glucopyranose
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1.3.2.2. LES LIGNINES

Les lignines sont le principal constituant des tissus vasculaires des plantes. Elles représentent
20 a 30% du carbone de la biomasse végétale ; c'est donc, aprés la cellulose, le deuxieme
composé organique de la biosphére. La concentration en lignine varie selon les espéces. Il
s’agit d’un réseau complexe de polyméres aromatiques de masse moléculaire élevée, celui-Ci
étant composé d’unités phényl-propane diversement substituées [SAR-71]. Cependant la
structure de la lignine reste complexe et non entierement élucidée. Elle assure le soutien struc-
turel de la plante, la pigmentation ou encore la défense contre d'éventuelles infections patho-
génes. La lignine est distribuée tout autour de la paroi secondaire qui compose la lamelle
moyenne. Sa grande majorité (environ 70 a 80%) est localisée dans cette région [ERI-90]

d’ou la richesse des anas en lignine.

1.3.2.3. LES PECTINES

Les substances pectiques sont des complexes macromoléculaires glycosidiques (polysaccha-
rides), de grande masse moléculaire (25 a 360 kDa), chargées négativement. Elles sont pré-
sentes dans toutes les plantes (0,5 - 4% de la masse des plantes) et sont localisées dans la la-
melle moyenne (espace séparant deux cellules adjacentes) sous forme de pectates de sodium
ou de magnésium [SAK-93]. Elles contribuent a la rigidité de la cellule végétale lorsqu’elles
sont liées a la cellulose de la paroi cellulaire. La pectine est la famille la plus structurellement
complexe de polysaccharides dans la nature. La pectine est une famille de polysaccharides
riches en acide galacturonique [MOH-08]. Elle est composée de trois éléments principaux : le
rhamnogalacturonane | (RGI), le rhamnogalacturonane 1l (RGAII) et I’homogalacturonane
(Hg). La chaine primaire consiste en des unités a-D-galacturonate (Figure 1. 3) unies par des
liaisons a (1—4). Les chaines secondaires sont constituées d’arabinose, de galactose,

d’arabinogalactanes, de xyloses et fucoses.

OH

COOH
0

HO
OH

OH

Figure I. 3. Structures de 1’acide a-D-galacturonique composant principal des pectines
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1.3.2.4. LES HEMICELLULOSES

Les hémicelluloses sont des polysaccharides dont la chaine principale linéaire est constituée
de xylose, de mannose et de galactose Elles sont présentes dans la plupart des parois des cel-
lules de la plante sous forme de chaines courtes ramifiées et repliées sur elles-mémes. Leur
structure amorphe et leur degré de polymérisation (situé entre 200 et 300 unités) sont fonction
de I’espéce végétale [SCH-10].

Les hémicelluloses se lient a la cellulose avec de la pectine pour former un réseau de fibres
réticulées de maniére a conférer résistance aux chocs, a la flexion et a la compression [CRA-
76]. Les hémicelluloses sont solubles dans 1’eau et peuvent étre extraites de la paroi des cel-

lules végétales par des solutions alcalines.

1.3.2.5. LES EXTRACTIBLES

Les matériaux lignocellulosique contiennent un certain nombre de molécules solubles dans
I’eau ou dans des solvants (alcool, éther, benzeéne), désignés comme extractibles. Les princi-
paux extractibles sont de nature organique (les tanins hydrolysables et catéchiques, les ter-
pénes et terpenoides, les composés aliphatiques (acides gras, cires, alcools gras, alcanes) et les
sucres simples) ou inorganique (sels minéraux a base de calcium, de magnésium et de potas-
sium). lls apportent aux fractions végétales des propriétés comme 1’odeur, la couleur,

I’hygroscopie et la durabilité.

1.3.3. LES ANAS DE LIN

Les anas de lin sont les granulats lignocellulosiques choisis pour élaborer les composites
cimentaires dans cette étude. Nous allons donc parler de ce genre de granulats en détail. Le lin
(Linum usitatissimum) est un membre du genre Linum. Il s’agit d’une plante de la famille
Linaceae cultivée soit pour ses graines oléo-protéagineuses (lin oléagineux) dont la teneur en
huile varie de 35 a 45%., soit pour les fibres contenues dans sa tige (lin fibre).

Le lin est cultivé dans les régions froides, en particulier en Europe, depuis le Moyen-age. La
France est le leader mondial dans la culture du lin teillé (Figure I. 4).
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Figure I. 4. Les cing premiers producteurs de lin (moyenne 2013 — 2014) [FAO-15]

Sa production de fibres de lin et d’étoupes en 2013 atteignait 83100 t [FAO-15]. La majorité
de cette production devient des anas de lin (co-produit) comme le montre la Figure 1.5. Cela
équivaut a environ 194 000 tons d'anas de lin [THF-14].

La tige de lin est haute de 40 a 80 cm et riche en fibres longues. Le lin est arraché lorsque les
capsules sont jaune-vert et laissé au sol en andains pour effectuer le rouissage. Le rouissage
permet la décomposition des ciments qui lient les fibres grace aux microorganismes du sol. A
la fin de I’extraction des fibres longues, on obtient des étoupes (fibres courtes), des poussieres
de lin et les anas de lin comme coproduits peu valorisés.

La paille de lin, aussi connue sous le nom d’anas de lin, provient de l'intérieur de la tige de
lin. Les anas de lin sont une fraction lignocellulosique qui aide la plante a rester rigide pen-
dant la phase de croissance et la production de la graine. En masse, la teneur des anas de lin
représente jusqu'a 70% du contenu de la tige de lin. Leur diamétre ne dépasse pas 2 mm soit
le diametre de la tige et leur longueur dépend du procédé de teillage. Les anas de lin sont ca-

ractérisés par une structure poreuse d’ou une capacité d’absorption d’eau €levée.
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Figure I. 5. Méthode d'extraction de la fibre de lin et produits résultants (la perte de
masse est due a la perte de composants solubles dans l'eau et de poussiéres)
[HAR-04]

Traditionnellement, les anas de lin sont considérés comme un déchet (26 €/T) [GON-09] ou
utilisés dans des applications de faible valeur (panneaux de fibres, litiere animale, paillage et
combustible pour I'énergie thermique) [KHA-12]. La grande quantité produite (50% des pro-
duits de lin) et la difficulté a écouler les anas de lin sur le marché expliquent I’intérét pour de
nouvelles utilisations. Les anas proviennent de la partie centrale de la tige (Figure I. 6).

Les anas possédent une structure alvéolaire caractéristique. Les vides entre les particules
représentent entre 5 et 10% du volume. Les anas de lin renferment de nombreuses macromo-
lécules susceptibles d’interagir directement ou non dans une matrice cimentaire comme les
pectines, les hémicelluloses et les extractibles. Les hémicelluloses et les pectines (produit
majoritaire des extractibles) sont capables de passer dans le milieu cimentaire au cours du
malaxage [KHA-08].
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Figure 1. 6. Morphologie du lin et localisation des anas au sein de la plante de lin
[LIP-05]
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1.4. LES PROPRIETES MECANIQUES ET THERMIQUES DES BETONS
LIGNOCELLULOSIQUES EXISTANTS
La combinaison des fractions lignocellulosiques dans une matrice cimentaire génere un
certain nombre de problemes en raison des interactions pouvant exister entre les granulats
lignocellulosiques hydrophiles et le ciment [DUP-05]. En conséquence un traitement des
granulats peut s’avérer nécessaire pour mieux fonctionnaliser les bétons lignocellulosiques.
Deux types de liaison entre les granulats et le ciment se présentent du point de vue structure a
I’échelle microscopique : (i) I’adhérence est liée a la rugosité et a la structure poreuse des
granulats [PAR-77], ou (ii) I’adhérence est expliquée par des liaisons hydrogenes et des ponts
hydroxydes formés entre les groupements hydroxyles du ciment et les groupements
hydroxyles, phénoliques et carboxyliques des granulats [COU-84] [RAM-92]. Le ciment
contient des groupes hydroxyles liés aux atomes de carbone, de calcium, de silicium et
d'aluminium. L'adhérence fragile des granulats et du ciment influe sur le durcissement du
composite durant toute la période d’hydratation du ciment dans le béton [APP-02] [POP-87]
[SUK-06]. Cela peut avoir deux conséquences, une diminution de la résistance mécanique due
a un défaut d’hydratation du ciment lié¢ a la grande capacité de rétention d’eau par les granu-
lats [HAC-88] [HAC-89], et un retard de prise di au relargage de certaines substances dans le
ciment et notamment des sucres. En effet, le pH fortement basique du ciment en présence
d’eau déclenche une réaction d’hydrolyse de certains polysaccharides. Les produits
d’hydrolyse de masse moléculaire faible sont solubles et passent facilement dans la matrice
cimentaire ce qui peut se traduire par un phénomeéne de retard de prise [PIM-94]. Ce retard
serait lié a la complexation des extraits organiques avec les ions métalliques présents. Cela
abaisserait la concentration des ions Ca?* dans la solution et pourrait perturber son équilibre,
entrainant un retard dans la nucléation de la Portlandite Ca(OH)2 et du gel de C-S-H [KAR-
05]. Les propriétés mécaniques et thermiques des bétons lignocellulosiques différent d’une
ressource lignocellulosique a I’autre de par leur composition chimique et leur morphologie
différentes, mais aussi de par les proportions et les méthodes de fabrication. Le Tableau I. 6
présente les propriétés physiques de quelques composites incorporant des granulats lignocel-
lulosiques bruts et traités. Dans une matrice cimentaire, les végétaux bruts conduisent d'une
part a I'amélioration des propriétés thermiques et d'autre part a une diminution de la masse

volumique et un affaiblissement des propriétés mécaniques.
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Concernant les anas de lin, quel que soit le traitement qui leur est appliqué, le temps de prise a
été réduit de 37 a 68% [KHA-08], les résistances mécaniques ont été améliorées et la conduc-

tivité thermique a été 1égérement augmentée en comparaison avec le composite d’anas bruts

[KHA-08].

Tableau I. 6. Propriétés de quelques composites incorporant des granulats

lignocellulosiques

Rapport Résistance Masse
Type de granulats o A ) o
) ) granulats/ mécanique volumique | Références
lignocellulosiques i (W.miK1
ciment (%) (MPa) (kg.m?3)
Pulpes de betterave
- Brut 300 RV) 0,11® 0,08 500
-Traité par hdl 300 0,100 0,19 630 [MON-07]
-Traité par chaux 300 0,13® 0,09 650
-Traité par ciment 200 0,17® 0,16 670
Bagasse de tige de
0- 20 ®RM) 8,85-9,60? - 1550-1650 | [AGG-97]
canne
0,18-0,40® 291-485
Chenevotte 16 ®M) 0,179-0,485 [ELF-08]
0,83-1,19® 430-601
Copeaux de bois
8,9® et 3,80 850
-Brut
) - 7,5- 8,8
-Traité par hu [LED-00]
1,8-2,7W 0,22 - 0,25 900-980
» 8,5-8,8®
-Traité par HDL
2,9-3,3% 0,22-0,25 900-1000
Miscanthus
- Brut 25®) et 3,1@ - -
N 5 (RM) [LEN-01]
-Traité par AER 10® et 3,2 - 1420
-Traité par NER 12®) et 3,1@ - 1414
Particules de bois 1.10-6,64® .
) - - 800 a 1220 | [WOL-99]
de pin 0,57-1,65@

(1) : résistance a la traction ; (2): résistance a la flexion; (3) : résistance a la compression; hu : huile usagée ; HDL :
huile de lin; AER : résidus enzymatiques prétraités avec de l'acide avant saccharification ; NER : les résidus enzyma-
tiques prétraités avec de I'ammoniaque avant la saccharification ; R.V. : rapport volumique; R.M. : rapport massique.
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1. DE L’IMPORTANCE DE L’EAU

I1.1. INTERACTIONS AVEC LES GRANULATS LIGNOCELLULOSIQUES
11.1.1. LA CAPACITE D’ABSORPTION D’EAU

Le processus par lequel le liquide pénétre dans les granulats et I'augmentation de masse (ou de
volume) qui en résulte sont appelés absorption. L'absorption peut varier dans de tres larges
mesures suivant la nature du granulat.

Les granulats lignocellulosiques sont connus pour leur forte capacité de rétention d’eau car il
s’agit de matériaux poreux. En d’autres termes, ils comportent des pores ou vides. Ces pores
sont déterminants pour la capacité d’absorption d’eau. En effet, une forte porosité indique la
forte capacité d’absorption d’eau.

L'étude de la capacité d'absorption d'eau par les granulats lignocellulosiques a fait lI'objet de
I'attention de nombreux chercheurs [KHA-12] [LED-00] [NOZ-12-2]. En effet, le comporte-
ment d'absorption d’eau a été étudié de maniere intensive car c¢’est une caractéristique impor-
tante qui détermine les applications d'utilisation finale des composites granulats végétaux-
ciment.

Les anas, en raison de leur origine biologique, ont la capacité d'interagir avec l'eau. La sorp-
tion/désorption d’humidité est accompagnée d'un gonflement/rétraction et d’un ramollisse-
ment/durcissement de sa structure. Les anas absorbent une certaine quantité d’eau afin
d’établir un équilibre avec leur environnement. La faible résistance des anas a I'absorption
d'’humidité peut modifier leurs propriétés (densité, dimensions, propriétés mécaniques, résis-
tance aux champignons) et provoquer des effets indésirables sur les propriétés mécaniques des
matériaux dans lesquels ils sont incorporés. L'effet de I'eau sur les anas doit donc étre consi-
déré.

L'étude de cette propriété est fondamentale car les composites a base des anas sont souvent
soumis a lI'environnement ou les conditions d’humidité changent rapidement.

Les anas sont caractérisés par une capacité¢ d’humectation faible (peu de remontée d’eau capil-
laire) [LEL-15]. Le pH est relativement élevé, environ 7,2, lors de leur trempage dans 1’eau,
mais la capacité d’échange cationique est assez faible (21 meq/l). L’utilisation des fibres natu-
relles comme renforcement a été limitée par leur sensibilité a I'absorption d'eau, en raison de
leur composition chimique qui est riche en cellulose, de nature hydrophile [MUN-15].
L’absorption d’eau se produit par des liaisons hydrogénes via les groupements hydroxyles

accessibles de la lignine, des hémicelluloses et de la cellulose. Durant I'absorption d'eau, les
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parois cellulaires commencent a gonfler a cause de I'eau occupant un espace dans le polymere
et les matériaux lignocellulosiques se dilatent jusqu’a 1’état de saturation en eau de ces parois.
Ce phénomene est réversible parce que les particules lignocellulosiques se contractent quand
elles perdent de I’humidité [KOL-68] [ROW-88]. L’eau joue un role de plastifiant pour les
chaines de polymeéres constituant les parois cellulaires et augmente la mobilité de ces chaines.
Le taux d’humidité doit alors étre connu, voire maitrisé avant toute mesure de chacune des
propriétés des anas. L’hygroscopie a pour conséquence de rendre délicate 1’utilisation des
particules lignocellulosiques comme granulats dans des matrices cimentaires.

La norme francaise (NF B 51-004 Septembre 1985) préconise de mesurer la masse anhydre
d’un échantillon aprés séchage a 103 + 2°C jusqu’a obtention d’une masse constante. Au sein
des substances lignocellulosiques, trois formes d’eau peuvent étre répertoriées [SHE-05] :

— L'eau libre : la majeure partie de I'eau contenue dans le lumen des cellules est main-
tenue uniquement par des forces capillaires. Elle n’est pas liée chimiquement et est
appelée eau libre. L'eau libre n’est pas dans le méme état thermodynamique que 1'eau
liquide : I’apport d’énergie est nécessaire pour surmonter les forces capillaires. En
outre, I'eau libre peut contenir des produits chimiques, modifiant les caractéristiques
de séchage des particules lignocellulosiques.

— L'eau liée ou hygroscopique : des liaisons hydrogéne lient cette eau aux particules
lignocellulosiques. L'attraction des particules pour l'eau résulte de la présence de
groupes hydroxyles libres (OH) dans la cellulose, les hémicelluloses et les molécules
de lignine dans la paroi de la cellulose. Les groupes hydroxyles sont chargés négati-
vement. Comme I'eau est un liquide polaire, les groupes hydroxyles libres de la cellu-
lose attirent et retiennent I'eau par liaison hydrogene.

— L’eau vapeur : I’ecau dans le lumen des cellules sous forme de vapeur d'eau est nor-
malement négligeable a température et & humidité normales.

L'eau en contact avec les surfaces de particules lignocellulosiques est capable de pénétrer la
structure cellulaire de trois maniéres : comme eau liquide dans le lumen cellulaire par capilla-
rité ; comme vapeur d'eau par diffusion dans le lumen cellulaire ; comme eau liée par diffu-
sion a l'intérieur de la paroi cellulaire. La capillarité est le procédé plus rapide et il peut étre

controlé par I’utilisation de cires hydrofuges ou de résines.
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11.1.2. LES TRAITEMENTS POSSIBLES

Au cours des quatre dernieres décennies, plusieurs rapports sur l'utilisation de fractions ligno-
cellulosiques pour produire des composites liés au ciment ont été publiés. Ceux-ci compren-
nent divers déchets trouvés dans les différents pays [KAR-10] [SAV-03] [KHA-12].

Dans les granulats lignocellulosiques, les composants hydrophiles sont a I’origine de leur suc-
cion d’eau, un phénomeéne qui peut entrainer un défaut d’hydratation du béton. De plus, le
relargage de certaines molécules hydrosolubles peut provoquer un retard de prise. Afin de
limiter cet échange hydrique entre la matrice et les granulats, une isolation et une réduction de
I’absorption d’eau par les granulats doit étre obtenue.

Pour surmonter ce probleme, il y a trois fagons principales : (1) extraire les substances poly-
saccharidiques responsables du retard de prise par des procédés physiques, biologiques ou
thermiques, (2) changer la structure des granulats par hydrophobisation chimique en masquant
les groupements hydrophiles, (3) isoler les granulats grace a un enrobage par des substances
minérales ou organiques peu perméables a 1’eau. Plusieurs auteurs ont étudié le traitement des
granulats lignocellulosiques par enrobage [KHA-12] [NOZ-12] [LED-00] [MON-11] [BED-
09], trempage [AAM-08] méthodes chimiques [KHA-08-3] ou méthodes thermiques [YEW-
14] [JAC-03].

Le principe des méthodes d'enrobage est de recouvrir la surface des granulats lignocellulo-
siques pour les isoler de la matrice cimentaire, tout en conservant leur structure poreuse res-
ponsable de leur capacité d’isolation. Un autre objectif est d'améliorer I'adhérence entre les
particules végétales et la pate de ciment car il existe une relation étroite entre l'adhérence et
les propriétés mecaniques des composites [KHA-08-4]. Comme les traitements thermiques
consomment de I'énergie et les traitements chimiques sont peu respectueux de l'environne-
ment, ’accent sera mis ici sur les procédés d'enrobage.

Enrober les substances lignocellulosiques avec une substance minérale ou organique est un
procédé tres intéressant de point de vue développement durable. Ce procédé a déja été étudié
par plusieurs chercheurs (Tableau I. 7). Ceux-ci ont montré I’efficacité d’un tel enrobage vis-
a-vis des propriétés physiques des composites cimentaires. L enrobage des granulats lignocel-
lulosiques peut étre effectué en utilisant le ciment et la chaux hydraulique comme substances
d’enrobage. Khazma et al. [KHA-07] et Monreal [MON-07] ont montré que ces enrobages
améliorent les caractéristiques mécaniques et hydriques des matériaux durcis.

Les traitements qui ont été utilisés montrent leur capacité a changer le comportement hygros-

copique des granulats. Le traitement par la chaux a augmenté considérablement la mouillabili-
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té de la surface des granulats. Une surface hydrophobe est obtenue par 1’enrobage par les ma-
tériaux agissant comme répulsif (huile de lin, paraffine,...). L'huile de lin absorbe lentement
I'oxygene de l'air et forme une pellicule solide hydrophobe sur la surface du granulat [KHA-
14]. En plus avec un traitement, les variations dimensionnelles des composites peuvent étre
réduites de moitié sans aucun changement des propriétés mécaniques ou de la conductivité
thermique [LED-00] [KHA-12]. Le traitement des granulats lignocellulosiques conduit donc a
une diminution dans la capacité d'absorption d'eau associée a une augmentation de la masse

volumique des composites comme un effet secondaire.

Tableau I. 7. Les différents types d’enrobages utilisés pour traiter les granulats

lignocellulosiques

Type de Masse volumique | Absorption eau o
Type d’enrobage Références
granulat (kg.m®) (%)
. . 730 51,0 [KHA-14]
H”'C'ﬁa‘fﬁ(“” 779 65,5 [KHA-07]
Ciment 732 74,4 [KHA-07]
Anas de lin . . L 725-850 97,1 [KHA-12]
Pectine/ polyéthylénimine
oo | ws 1 | Ay
827 - [KHA-08-2]
. Huile de lin - 300
T | e cai - | oz
Paraffine - 150
Pulpes de Huile de lin 750 100-160
betterave Ciment 770 110-130 [MON-11]
. Huile de lin 900-1000 53-80
2lE Huile usagée 900-970 40-140 [LED-00]

11.2. INTERACTIONS AVEC LE CIMENT
11.2.1. COMPOSITION DU CIMENT PORTLAND ARTIFICIEL (CPA)

Le ciment portland artificiel commercial est un mélange de clinker et de gypse. Il y a quatre
minéraux principaux présents dans un ciment Portland : les silicates tricalciques (ou alite)
3Ca0.SiO2 ou CsS, les silicates bicalciques (ou belite) 2Ca0.SiO2 ou CsS, les aluminates
tricalciques 3CaO.Al20s  ou CzA, les aluminoferrites tétracalciques (ou ferrite)
4Ca0.Al203.Fe203 ou C4AF. La formule de chacun de ces minéraux peut étre décomposée en
oxydes basiques de calcium, silicium, aluminium et fer. Les chimistes du ciment utilisent la
nomenclature abrégée a base d'oxydes de divers éléments pour indiquer la formule chimique
des especes : C = CaO (Chaux), S = SiO2 (Silice), A = Al203 (Alumine), F = Fe;O3 (Oxyde
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ferrique). La composition du ciment varie en fonction de I'application. Un exemple typique de
ciment contient de 50 a 70% de CsS, 15 a 30% de C>S, 5-10% en C3A, 5-15% C4AF et 3-8%
d'autres additifs ou minéraux (tels que les oxydes de calcium et de magnésium) (Figure 1. 7).

On retrouve également dans le clinker des alcalins et de la chaux libre.

MgO Ferrite (C4AF)

Figure I. 7. Représentation schématique d'une coupe transversale d'un grain de ciment.
Adapté de Ciment Microscopy, Halliburton Services (Duncan, OK, EUA)

L’hydratation de ciment est grandement influencée par la taille et la forme des grains de ci-
ment. Tayor [TAY-97] a trouvé que dans un ciment Portland commercial usuel, la distribution
de taille des grains est : 0 a 4% de grains grossiers de diameétre supérieur a 90 um et 7 a 9% de
grains trés fins de diametre inférieur a 2 um. Plus un ciment est fin, plus sa surface spécifique
est grande, ce qui permet alors d'augmenter sa réaction avec I'eau. Van Breugel [VAN-91] a
trouvé également que le broyage du clinker permet d'obtenir des particules fines mais de
forme angulaire. La Figure 1. 7 représente un grain typique de ciment [TAY-97].

C’est I'hydratation du silicate de calcium, de I'aluminate et de 1’aluminoferrite qui provoque le
durcissement du ciment. Le ratio C3S/C.S aide a déterminer & quelle vitesse se produit la
prise, sachant que celle-ci est d’autant plus rapide que la teneur en CsS est élevée. Une faible
teneur en C3A, favorise la résistance aux sulfates. Des quantités importantes de ferrite provo-
quent une hydratation plus lente. L'aluminoferrite de calcium (C4AF) forme une phase conti-

nue autour des autres espéces minérales.
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11.2.2. LES REACTIONS CHIMIQUES DURANT L’HYDRATATION DU CIMENT

Une série des réactions chimiques a lieu suite a I’ajout d’eau au ciment :
- une hydratation des silicates tricalciques (alite) libére des silicates de calcium hydratés
C-S-H), de la chaux et de la chaleur.
Silicate tricalcique + eau — silicate de calcium hydraté + chaux + chaleur
2C3sS+6H —»CzSHz +3CH AH =-287J.g%
Les C-S-H possédent une fine structure fibreuse en réseau qui est a I’origine de la résistance
initiale & la pate de ciment.
- une production d’ettringite avec un dégagement de chaleur a lieu lors de la réaction
entre I'aluminate tricalcique et le gypse.
Aluminate tricalcique + gypse +eau — ettringite + chaleur

C3A + 3 CSH2 + 26 H — CsAS3H32 AH =-49,5J).g*

L’ettringite est composé de longs cristaux qui ne sont stables que dans une solution avec du
gypse. Cette espece ne contribue pas a la résistance de la pate de ciment.
- l'ettringite peut réagir avec le reste d’aluminate tricalcique lorsque la totalité du gypse
a été consommé. 1l se forme alors le monosulfate d’aluminate hydraté.

Aluminate tricalcique + ettringite + eau — monosulfate d’aluminate hydraté

2 C3A + 3 CeAS3Hz2 + 22 H — 3 C4ASH18
Les monosulfates d’aluminates hydratés sont stables dans des solutions déficitaires en sulfate.
Mais dans le cas contraire, I’ettringite se reforme et comme sa taille est 2,5 fois plus impor-
tante que celle du monosulfate, les contraintes engendrées peuvent donner lieu a des fissures.
- I’hydratataion des silicates dicalcique (belite) aboutit également a des silicates de cal-
cium hydratés avec libération de chaleur.
Silicates dicalcique+ eau — silicate de calcium hydraté + chaleur
CS+4H —»CsSHz + CH AH=-14,8 ).g*
Les silicates de calcium hydratés obtenus a partir des silicates dicalciques contribuent égale-
ment au développement des propriétés mécaniques de la pate du ciment. Cependant la ciné-
tique plus lente et le caractere exothermique modéré de la réaction font que les C»S sont res-
ponsables de la résistance a long terme d’un béton.
- I’hydratation de I’aluminoferrite de calcium (ferrite) fait intervir le gyspe selon réac-
tions mal connues, dégageant peu de chaleur. Les C4AF contribuent trés peu au déve-

loppement de la résistance de la pate cimentaire.
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11.3. INTERACTIONS AVEC LE MATERIAU

11.3.1. COMPORTEMENT DES COMPOSITES LIGNOCELLULOSIQUES VIS A VIS
DE L’EAU
Plusieurs études ont été menées sur différents types de déchets agricoles incorporés a du
ciment Portland. Les résultats ont indiqué que la masse volumique des composites était plus
faible avec une isolation thermique et acoustique plus efficace. Ces recherches sur les proprié-
tés d'isolation de ce type de matériau ont été satisfaisantes, mais du point de vue de la durabi-
lité, le principal inconvénient est leur sensibilité a I'absorption de I'eau, leur instabilité dimen-
sionnelle en présence d’eau et lors de changement d'humidité relative.
En raison de la présence de granulats végétaux, capables d'absorber I'eau, les bétons lignocel-
lulosiques présentent d'importantes variations dimensionnelles [COA-06]. Afin de limiter ces
échanges non souhaitables entre matrice et granulats, des traitements ne changeant pas la
comptabilité a I’interface, sont donc nécessaires. Selon les normes NF EN 771-3, les varia-
tions dimensionnelles des bétons doivent étre inférieures a 1mm.m™. De nombreuses études
réalisées sur des composites de betteraves [MON-07], d’anas de lin [KHA-14] et de copeaux
de sapin [LED-00] ont montré des variations dimensionnelles importantes méme apres une
amélioration significative suite a un traitement des granulats lignocellulosiques.
Comme de nombreux matériaux de construction sont poreux [HAL-77], I'absorption, la libé-
ration et le transport de 'eau sont a 1’origine d'un certain nombre de problémes d'ingénierie
dans la construction. La capillarité, le séchage de la structure, la condensation interstitielle, le
lessivage par attaque du béton et la pénétration de la pluie dans la magonnerie sont des
exemples de tels problémes. Dans tous ces cas, un seul processus fondamental est concerné: le
mouvement de I'eau a travers un matériau perméable dont la teneur en eau est non uniforme et
généralement inférieure a la saturation.
Parmi les principaux problémes résultant du contact du béton avec de I'eau, on trouve la capil-
larité qui peut causer de graves dommages dans les batiments. Dans le cas d’une eau avec du
sel voyageant a travers un matériau poreux par ¢coulement capillaire, I’évaporation de 1’eau
capillaire de la surface laisse le sel derriere. Alors que I'eau continue a s'évaporer de la sur-
face, la concentration du sel dans le matériau croit. Cette augmentation de concentration en
sel perturbe les équilibres et I'eau se déplace pour abaisser la concentration en sel. Cela peut
conduire a de fortes pressions hydrostatiques dans le matériau poreux [HUT-83].
Al-Mohamadawi et al. [ALM-16] et Mboumba [MBO-04] ont montré la capacité du traite-

ment des granulats lignocellulosiques pour réduire la quantité d’eau absorbée par capillarité
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par leurs composites cimentaires d’anas de lin et de pulpes de betterave respectivement.
L'utilisation de matériaux hygroscopiques apparait comme une bonne solution pour réduire
les besoins en énergie tout en maintenant un haut niveau de confort intérieur [CER-09] [SIM-
04]. Afin de comprendre et de prédire le comportement hygrothermique d'une enveloppe de
batiment mise en ceuvre avec de tels matériaux, de nombreuses études ont été conduites. Ces
études sont généralement basées sur des données expérimentales de la perméabilité a la va-
peur d’eau, de la valeur de la capacité tampon hydrique et d’isotherme de sorption. Les com-
posites lignocellulosiques sont un matériau fortement hygroscopique (faible conductivité hy-
grique) avec une faible conductivité thermique.

Les problemes d'humidité dans I'enveloppe du batiment ont été longtemps considérés comme
une source de diminution de la qualité de vie et comme une raison d'un dommage permanent
des structures de construction. A c6té de I'impact sur les habitants, les problémes d'humidité
agissent egalement sur les qualités des matériaux de construction utilisés [VRA-07] car la
teneur en humidité conduit a des changements de conductivité thermique et de propriétés mé-
caniques.

Collet et al.[COL-13], Rahim et al. [RAH-15] et Umurigirwa et al. [UMU-14] ont étudié les
propriétés hygriques des bétons de pailles de chanvre et de lin. lls ont montré leur transfert
¢levé d’humidité et leur capacité de stockage €levée. Ceci en fait de bons régulateurs hy-

griques.

11.3.2. CARACTERISATION HYGRIQUE DES MATERIAUX
11.3.2.1. GENERALITES

Le stockage et le transport de I'numidité dans les milieux poreux sont d'une grande impor-
tance dans divers domaines, tels que pour la transformation alimentaire, le génie énergétique,
la science du sol, ainsi que pour la protection de I'environnement. En matiére de physique du
batiment, un bon apercu et un contrdle adéquat des processus de transfert de I'hnumidité per-
mettent de prolonger la durée de vie des éléments de construction, de réduire la consomma-
tion d'énergie par les systemes de chauffage, ventilation et climatisation, afin d’atténuer les
fluctuations de température et d'humidité intéricures, mais aussi d’améliorer la qualité de I'air
intérieur [FEN-13].

Le comportement hygrothermique des enveloppes de batiment influence les besoins énergé-
tiques, le confort intérieur et la qualité de I'air intérieur. Ce comportement dépend des proprié-

tés thermiques et hygriques des matériaux de construction telle la conductivité thermique, la
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capacité thermique, la courbe de sorption et la perméabilité a la vapeur d'eau matériaux hy-
groscopiques apparait comme une bonne solution pour réduire les besoins en énergie tout en
maintenant une qualite de I'air intérieur élevée [CER-09] [SIM-04] [OSA-04].

Afin de comprendre et de prédire le comportement hygrothermique d'une enveloppe de bati-
ment mise en ceuvre avec des matériaux lignocellulosiques, des études numériques peuvent
étre effectuées. Ces études sont généralement basées sur des données expérimentales de
courbe de sorption et la perméabilité a la vapeur d'eau. Il a été montré que, pour des matériaux
hygroscopiques, l'incertitude sur ce type de données empéche une simulation fiable de leur

comportement hygroscopique [ROE-10].

11.3.2.2. LES ISOTHERMES DE SORPTION

En physique du batiment, l'isotherme de sorption est souvent utilisée pour décrire le stockage
d’humidité des matériaux de construction dans la gamme hygroscopique : elle présente la te-
neur en eau d'un matériau en état d’équilibre lorsqu'il est exposé a une humidité relative dé-
terminée (HR). En outre, de nombreuses autres propriétés hygrothermiques telles que la con-
ductivité thermique, la perméabilité a la vapeur d'eau et la diffusivité de I'humidité dépendent
fortement de la teneur en humidité des matériaux, et sont donc étroitement liés a 1'isotherme
de sorption [KUM-94].

Les isothermes de sorption des matériaux de construction poreux ont été testées dans le
monde entier. De nombreux projets internationaux tels que le projet de recherche ASHRAE
1018-RP [KUM-02] ont ét¢ menés et des bases de données relativement completes sur les
propriétés hygrothermiques sont disponibles pour de nombreux matériaux de construction et
d’isolation.

Généralement, la méthode gravimétrique statique est appliquée pour la détermination des
1sothermes de sorption. Le concept fondamental de cette méthode est d’exposer des échantil-
lons a des séries d'humidité relative croissante et décroissante. Les teneurs en eau a 1’équilibre
a différentes humidités relatives peuvent étre obtenues en comparant la masse séche initiale et
la masse humide a l'équilibre pour chaque niveau d'humidité relative.

La sorption de vapeur d’eau par les matériaux dépend de plusieurs facteurs parmi lesquels la
composition chimique, 1’état physico-chimique des constituants et la structure physique, le
dernier facteur étant le plus important. Ces parameétres déterminent sensiblement la quantité

d’humidité adsorbée et la cinétique du processus de sorption [ROC-87].
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Figure I. 8. Isotherme d'adsorption des matériaux de construction [SLA-09]

L’isotherme de sorption relie la teneur en eau d'un matériau a I’équilibre a ’humidité relative.
La Figure I. 8 montre que 1’adsorption se décompose en plusieurs phases (A-E) permettant de
décrire le comportement des matériaux a 1’échelle microscopique. Il est possible de détermi-
ner la surface intérieure du matériau en utilisant la théorie BET [BRU-38]. La zone
d’humidité relative inférieure a 12% est caractérisée par la présence d’ une couche monomolé-
culaire d’eau sur la surface des pores du matériau. Par la suite, une augmentation de
I’humidité de 12 & 50% HR conduit & la transition vers une zone de transport de la vapeur
d’eau dans les matériaux poreux qui a été représentée par une portion linéaire sur la Figure L.
8. Avec l'augmentation de I'numidité au-dela de 50%, une phase de condensation de la vapeur
d'eau commence a l'intérieur des pores conduisant au transport de I'eau par le phénomeéne de
la capillarité.

Un classement des isothermes en fonction de leur allure a été suggéré par Kenneth et al.
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[TUPAC-85], comme le montre la Figure I. 9. Le type 1 correspond a l'isotherme de Lang-
muir décrivant I'adsorption monocouche sur des adsorbants microporeux (largeurs de pores
inférieures & 2 nm). Le type 2 décrit I'adsorption sur un adsorbant macroporeux avec une inte-
raction adsorbant-adsorbat. 1l y a une formation initiale de monocouche et formation ulté-
rieure de multicouches. Le type 3 illustre I'isotherme multicouche sur un absorbant macropo-
reux avec une faible interaction adsorbant-adsorbat. Les types 4 et 5 représentent I'isotherme
d'adsorption avec hystérésis ou la condensation capillaire se produit dans les mésopores (lar-
geurs de pores de 2 a 50 nm). Le type 6 comprend des étapes qui se produisent en raison de la
transition de phase de la couche moléculaire adsorbée ou du fait de I'adsorption sur différentes

faces de solides cristallins.

Type | : Type Il Type lll

Vacs
P

Po P Po P Po

Vads
Vass

Type IV Type V Type VI
Vacs Vass Vaas
P Po P P P Po

Figure I. 9. Les différentes classes d’isothermes [IUPAC-85]

Pour les matériaux de construction et d’isolation poreux hygroscopiques, 1’isotherme de sorp-
tion présente deux courbes différentes d’adsorption et de désorption. La différence entre les
deux courbes est appelée I’effet d'hystérésis. La teneur en eau observée en adsorption peut
étre inférieure a la teneur en eau mesurée en désorption. L hystérésis a été classée en quatre
types selon la corrélation a différentes formes de pores (Figure 1. 10).

L’hystérésis est employée couramment pour représenter le résultat des différentes caractéris-

tiques de mouillage pour 1’adsorption et la désorption. Une explication de 1'hystérésis peut
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étre trouvée par exemple chez Derome et al. [DER-08]. Les cycles d'hystéresis peuvent étre
divisés en quatre catégories basées sur la recommandation de I'UICPA, comme le montre la
Figure 1. 10. Les Types H1 et H4 représentent deux cas extrémes, alors que les types H2 et H3
sont des situations intermédiaires. Les courbes d’adsorption et de désorption de type H1 sont
quasi verticales et presque paralléles sur une plage appréciable de I'absorption du gaz. Les
courbes d’adsorption et de désorption de type H4 sont, elles, quasi horizontales et presque

paralléles sur une large marge de pression partielle.

Type H1 Type H2 Type H3 Type H4

Vads Vags Vacs

Figure I. 10. Types de cycles d'hystérésis [TUPAC-85]

Les allures des cycles d'hystérésis sont associées a des structures de pores spécifiques. Par
exemple, les matériaux qui sont constitués de pores bien alignés (sphéres et briquettes) peu-
vent produire une hystérésis de type H1, et en général ils ont une tendance a avoir des distri-
butions relativement étroites de taille de pores. Pour les courbes de type H2, le cycle d'hysté-
résis est large et la courbe de désorption est plus rapide que celle d'adsorption. Cette situation
se produit généralement lorsque les distributions de taille de pores sont larges. La présence de
pores en forme de fentes génere les courbes de types H3 et H4. Toutefois, 1’observation de
cycles H4 indique I'existence des micropores. Les courbes d’adsorption et désorption pour
plusieurs matériaux de construction peuvent étre trouvées dans Tveit [TVE-66]. Cependant,
Kiinzel [KUN-95] a montré que pour la plupart des matériaux de construction, I'effet d'hysté-
résis est faible donc I'isotherme d'adsorption est suffisante pour caractériser la région de sorp-
tion de I'numidité. Il y a deux méthodes pour réaliser le test de sorption. La méthode continue
consiste a mesurer la courbe de sorption dans des conditions de quasi-équilibre. La méthode
discontinue consiste a mesurer la quantité¢ de vapeur d’eau adsorbée par 1'échantillon en utili-
sant des étapes successives d’augmentation puis diminution de pression de vapeur d’eau. La
méthode discontinue peut étre réalisee simplement avec des dessiccateurs et des solutions

salines saturées dans des chambres climatiques.
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D'un point de vue hygrique, un béton de chanvre, qui a été caractériseé par la méthode de I'état
d'équilibre (courbe de sorption, perméabilité a la vapeur d’eau) montre un transfert d'humidité
¢levé et des capacités de stockage élevées. Il s’agit donc d’un excellent régulateur hygrique
[COL-12]. La composition du béton lignocellulosiques, les conditions de cure et la mise en
ceuvre influenceront la courbe de sorption et 1’hystérésis. Les études de Collet et al. [COL-12]
et Nozahic et al. [NOZ-12] sur le béton de chanvre ont contribué a mettre en évidence I'effet
des conditions de séchage des composites lignocellulosiques sur leur teneur en eau.

11.3.2.3. LA PERMEABILITE A LA VAPEUR D’EAU

La capacité d’un matériau a se laisser traverser par un fluide sous I'action d'une pression entre
ses deux faces opposées est définie comme sa perméabilité. La perméance "o" est définie
comme la capacité d’un matériau a se laisser traverser par la vapeur d’eau sous 1’action d’une
pression entre ses deux faces opposées, rapportée a son épaisseur. Plusieurs méthodes expé-
rimentales existent pour mesurer la perméabilité ou la perméance a la vapeur d'eau des maté-
riaux de construction et d’isolation mais les méthodes de la coupelle restent les plus répan-
dues dans le monde. Leur principe consiste a créer deux environnements a température cons-
tante sur les deux cotés d'un échantillon au cours de toute la période de temps de la mesure.
Seule une différence d’humidité relative sur les surfaces de I'échantillon représente la force
motrice pour le transport de vapeur d'eau. Les résultats sont calculés lorsque le flux de vapeur
d'eau atteint une valeur constante donc a I'état d'équilibre isotherme. La méthode consiste a
imposer un gradient de pression de vapeur constant et unidimensionnel en condition iso-
therme a un échantillon d'épaisseur. Les méthodes de la coupelle peuvent étre divisées en trois
catégories : coupelle humide, coupelle seche et coupelle inversée (Figure I. 11). Elles sont trés
bien décrites dans plusieurs normes internationales comme par exemple ASTM E 96/E 96M
(2005) et NF EN ISO standard 12571 (AFNOR, 2000). Chaque méthode de coupelle est
nommeée selon les humidités relatives utilisées sur les cotés d'un échantillon et selon la direc-
tion du flux de vapeur. La taille et la forme du matériau et des pores influencent le degré de
perméabilité.

La perméabilité mesurée dépend de I'état de saturation du matériau, de la température mais
aussi de la taille des pores au sein du matériau. Dans les matériaux saturés, le transfert est lent

tandis que dans les matériaux secs, le transfert est rapide.
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Figure I. 11. Les trois méthodes de la coupelle en fonction des conditions d’humidités
relatives et des directions du flux de vapeur d’cau [SLA-09]

11.3.2.4. LA CAPACITE TAMPON A LA VAPEUR D’EAU

La demande pour contréler les consommations énergétiques et les émissions de gaz a conduit
plusieurs états européens a adopter de faibles valeurs de transmittance thermique de I'enve-
loppe du batiment. Pour cette raison, des couches épaisses de matériau isolant dans les murs
et les toits sont proposees, méme dans les climats doux et de nouveaux produits hautement
performants sur le plan thermique et de la perméabilité a I'air sont utilisés comme éléments de
construction. Ces changements provoquent une réduction générale de la perméabilité a la va-
peur d'eau et une augmentation des niveaux d’humidité relative intérieure de I'enveloppe du
batiment. L'importance de I'humidité relative intérieure sur le confort respiratoire [TOF-98-2],
I’humidité de la peau [TOF-98] et la qualité de I'air intérieur pergu [FAN-98] est bien connue.
De plus, des niveaux élevés d’humidité relative peuvent provoquer la dégradation des maté-
riaux de construction [LUC-02] et méme la croissance de moisissures si la capacité nutritive
des matériaux est suffisante [SED-02]. L'utilisation de matériaux hygroscopiques peut étre
une stratégie prometteuse pour réduire les variations d’humidité intérieure.

En laboratoire, plusieurs matériaux utilisés dans la construction et l'isolation du batiment
(bétons de chanvre, béton de lin-chaux et de chanvre-chaux, agro-composite a base de fibres
de chanvre et d’amidon de bl¢) ont montré qu’ils pouvaient interagir dynamiquement avec la
vapeur d’eau [COL-12], [RAH-15] [UMU-14]. Ainsi il serait possible d’améliorer le climat
intérieur, en termes de conditions d'hygiene, de confort et de qualité de l'air [SIM-02] et de
contribuer a réduire la consommation d'énergie pour le chauffage et le refroidissement [SED-
02] [OSA-04].
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La capacité d'un matériau a absorber et libérer I'hnumidité peut étre définie comme la capacité
tampon hydrique (Moisture Buffering Value en anglais ou MBV). Le projet NORDTEST a
défini cette capacité et les procédures d'essai pour les matériaux de construction [ROD-05].
Une méthode similaire a été proposee dans la norme industrielle japonaise [JIS-02]. La capa-
cité tampon hydrique n’est pas une propriété¢ fondamentale de la matiére, mais elle peut étre
utile pour la comparaison des matériaux. Les propriétés qui contribuent a cette caractéristique
sont la perméabilité a la vapeur d’cau et les phénomeénes d’adsorption/désorption d”humidité.
Le MBYV, tel que défini dans le projet NORDTEST, indique la quantité d'eau qui est transpor-
tée dans ou hors du matériau par sa surface ouverte au cours d'une certaine période de temps
lorsqu'il est soumis & des variations d'humidité relative de l'air environnant. Une exposition
cyclique quotidienne, alternant des humidités relatives élevée et faible pendant 8 et 16h, res-
pectivement, permet d’évaluer la valeur du MBV.

La capacité tampon hydrique réelle (MBV réel) est calculée a I'état d'équilibre par I'Equation

1 et s’exprime en kg.m2.%HR™.

Am Eq.1
Ax(HRpgyte—HRpgsse)

MBVipser =

Avec Am la variation de masse pendant la période d’étude, HR naute / basse 1€S niveaux haut et
bas d’humidité relative et A la surface du matériau exposée.
Le protocole NORDTEST détermine la valeur MBV a un état d'équilibre, lorsqu’entre trois
cycles consécutifs (figure Il. 12), le matériau satisfait aux deux conditions suivantes :

— lavariation de masse est inférieure a 5% entre les derniers trois cycles,

— la différence entre le gain et la perte de masse a l'intérieur de chaque cycle est infé-

rieure a 5% de Am.
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Figure I. 12. Evolution de la masse d’un matériau soumis a des cycles d’humidités
relatives : détermination de la capacité tampon hydrique (MBV) (NORDTEST
2005)

11.3.3. CARACTERISATION ENVIRONNEMENTALE DES MATERIAUX
11.3.3.1. METHODOLOGIES D’EVALUATION DES RISQUES ENVIRONNEMENTAUX

Dans une démarche de valorisation de déchets ou co-produits, il est devenu indispensable de
mettre en place la caractérisation environnementale des matériaux les contenant.

Les matrices cimentaires sont complexes et subissent des attaques de I'environnement. Il s’en
suit des échanges et des libérations d’espéces chimiques qui peuvent conduire a des altéra-
tions a la fois des matériaux et de I’environnement.

Il est reconnu que la performance environnementale doit étre fondée sur la libération plutét
que la teneur totale des composants potentiellement dangereux [VAN-04] comme le montre la
Figure I. 13.

Actuellement, dans le cadre de la directive concernant les produits de construction et
d’isolation, des essais harmonisés doivent étre sélectionnés ou développés pour évaluer et

mesurer le risque de substances dangereuses pouvant étre émises a partir de ceux-ci.
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Figure 1. 13. Concentration de polluant dans le relargage durant la lixiviation en
fonction du rapport L/S (ou du temps) [MAT-05]

Les libérations de substances peuvent se produire lors de l'utilisation du matériau initial ou
pendant son stockage en fin de vie. Les contaminants, qui sont libérés et transportés lors d'un
contact avec de I'eau, peuvent présenter un risque pour la qualité des eaux souterraines, des
eaux de surface et les sols [VAN-04].

Gréace aux tests de lixiviation, un ensemble de résultats peut étre utilisé pour évaluer la
performance de matériau, de son utilisation initiale a sa mise en décharge.

L’expression « lixiviation » est vue dans son sens général de contact liquide/solide. Afin d'ob-
tenir une évaluation environnementale du matériau, il faut déterminer ses impacts potentiels
sur l'environnement pendant son cycle de vie dans des conditions normales ou exception-
nelles. Pour cela il est possible de réaliser :

- une Analyse de Cycles de Vie (ACV) ou le matériau est considéré comme un en-
semble d'éléments échangeant matiere et énergie avec 1’extérieur durant la totalité¢ de
son cycle de vie [OSS-04].

- une évaluation détaillée des risques ou le matériau est classé comme un émetteur de
polluants pour I’environnement dans un espace et un temps fixés.

Les risques peuvent étre appréciés selon trois classes methodologiques [CRE-07] :

— des methodologies générales destinées a étre exhaustives et estimant les risques écolo-
giques provoques par tout type de stress (de nature chimique, physique, ou biologique)
pour tout type d'écosystémes. La méthode élaborée par I'US EPA (1998) sert souvent

de référence.
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— des méthodologies « substances » se concentrant sur les impacts associés a une subs-
tance particuliére. La toxicité de chaque polluant est donc considérée indépendamment
des autres, sans intégrer les effets de synergie ou d'antagonisme que leur mélange peut
occasionner.

— des méthodologies « matrice » mises au point pour I'évaluation des risques associés a

une matrice solide particuliére : déchets, sédiments pollués, sites pollués,...

En France deux méthodologies « matrice » ont été principalement appliquées :

— la méthodologie de 1’écocompatibilité, développée sous l'impulsion de 'ADEME
[ADE-02], s'appliquant spécifiqguement a la valorisation et au stockage de résidus mi-
néraux.

— la méthodologie du comportement a la lixiviation des déchets dans des conditions spe-
cifiées.

La caractérisation environnementale des matériaux doit étre mise en place a ’aide de tests
pouvant retranscrire les conditions extérieures auxquelles ils vont étre exposes.

Comme les situations pouvant étre rencontrées au cours d’un cycle de vie sont trés variées, la
prédiction de I’impact d’un matériau sur 1’environnement doit passer par des conditions de
test différentes. Le danger potentiel pour I'environnement et la santé peut survenir a différents
stades du cycle de vie d'un produit de construction. Pendant la phase de durée de vie, la libé-
ration de substances due au contact avec I'eau de pluie est la source potentielle principale de
danger, comme une conséquence du phénomene de lixiviation [SCH-09]. La Figure 1. 14 pré-
sente la caractérisation environnementale du matériau, aux différentes étapes de sa vie, par
des essais de lixiviation.

La mise en place d’un scénario de test des risques liés aux déchets de construction permet de
réduire les comportements non-respectueux vis a vis de l'environnement, tels que le stockage
dans des décharges sauvages, les incinérations non controlées ou les enfouissements directe-
ment sur le chantier. Toutes ces pratiques irresponsables et illégales générent des pollutions
importantes de l'air (dégagements toxiques, risques importants d'incendie, fermentation et
production de méthane...), du sol (contamination des sols par des métaux lourds ou hydrocar-
bures...), de I'eau (ruissellements des eaux de pluie, infiltrations dans les nappes phréatiques,

eutrophisation...), sans oublier les risques importants sur la faune locale et la santé publique.
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Figure I. 14. Test de lixiviation en relation avec le cycle de vie d'un produit adapté
[VAN-04]

11.3.3.2. LA LIXIVIATION

L'objectif principal des tests de lixiviation est de déterminer et évaluer la mobilité des élé-
ments chimiques existant dans des matrices solides (type granulaire, massif ou monolithique)
sous I’action d’un lixiviant donné. Le matériau soumis a la lixiviation peut étre lessivé ou
percolé. Dans le premier cas le matériau est en contact prolongé avec un liquide et dans le
second le liquide, qui le traverse, est sans cesse renouvelé.
Le comité technique responsable de la caractérisation des déchets au Comité Européen de
Normalisation a classé les tests de lixiviation en trois catégories :
- les tests de caractérisation de base permettent d’obtenir des informations sur le com-
portement du matériau ou dechet a la lixiviation, & court et long terme dans les condi-

tions imposées par le scénario choisi, mais aussi sur ces propriétés caractéristiques ;

- les tests de conformité permettent de savoir si le matériau ou déchet est conforme a un
comportement ou a des valeurs de référence spécifiques ; ces essais portent sur le
comportement a la lixiviation, identifié a l'avance par les tests de caractérisation de

base ;

- les tests de vérification sur site constituent un contréle rapide pour vérifier que le ma-
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tériau ou déchet est le méme que celui qui a subi les essais de conformité.
Les tests de caractérisation de base peuvent étre classés en deux catégories [MAT-05] et nor-
malisés (Figure Il. 15) :
- les essais statiques qui permettent d’obtenir I'état d'équilibre pour un certain nombre
de parametres comme le pH ;
- les essais dynamiques qui permettent de déterminer le relargage du matériau et sa dy-
namiqgue de relargage dans des conditions normalisées.
Les essais de caractérisation de base permettent de représenter le comportement du matériau
en termes de relargage [VAN-04], alors que les essais de conformité présentent simplement
des informations pratiques et financieres. Lorsque le comportement a la lixiviation a été défini
par un test de caractérisation, une simple mesure de test de conformité est suffisante pour éva-
luer si le matériau ou déchet vérifie toujours ce comportement ou s’il montre des changements
importants. Afin de Vérifier et de justifier l'utilisation d’un test de conformité, il est nécessaire

de relier ce test a celui de caractérisation de base [VAN-01].

Tezte de liviviation

Statiques Dynamiques

Essaiz de percolation :
NF CEN/TS 14405 sur matérian granulaive

DMLT [Dornataic Monolithic Leaching Test] sur
ratérian monolithigue

Eszaiz de comporterment & 1a lixiviation
HP Cen /TS 14429 sur matériau granulaire
HP CEM/TS 14996 sur matérian monolithique

Figure I. 15. Principaux essais de lixiviation utilisés en Europe

Ils existent plusieurs protocoles de conduite des essais de lixiviation pour évaluer et définir le
comportement a long et court terme des matériaux dans le but de prédire leur devenir. Ces
tests peuvent étre réalisés avec renouvellement ou non du lixiviant [HAR-99], des matériaux

monolithiques, broyés ou granulaires. Dans le cas du renouvellement de lixiviant, la solution
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de lixiviation peut étre renouvelée de fagcon continue ou par intermittence afin de maintenir un

gradient de concentration de lessivage.

11.3.3.3. FACTEURS INFLUENCANT LA LIXIVIATION

Les facteurs qui agissent sur le relargage sont nombreux. lls peuvent étre liés au matériau ou
au lixiviant, d’ordre physique (matériau monolithique, massif ou granulaire, perméable, tor-
tueux, poreux) ou chimique (présence de matiere organique, forme chimique, pH, tempéra-

ture, force ionique...) [TRI-10].

A. CARACTERISTIQUES DU MATERIAU

Le ciment et les bétons ne sont pas en équilibre thermodynamique avec leur environnement
local. Des infiltrations et des mouvements de solutés provenant du voisinage modifient la
composition de la solution dans les pores du béton mais aussi celle de la phase solide. 11 s’en
suit des modifications de solubilité et de sorption des substances contaminants [JAC-10].
Dans le cadre du stockage de déchets poreux comme les bétons Iégers, la porosité, la capillari-
té et la perméabilité sont considérées comme des propriétés trés importantes car elles contro-
lent la vitesse de lixiviation. Au cours de la lixiviation des matériaux cimentaires, trois types
de mécanismes physiques sont rencontrés [TRI-10] :

- la percolation : le fluide passe a travers le matériau ; il s’agit du phénoméne majeur
dans le cas des matériaux poreux (a I'état massif) ;

- ladiffusion : ce type de transfert de masse correspond au transport de composants uni-
quement par le mouvement de molécules en I'absence d'écoulement de fluide. Ce mé-
canisme se rencontre dans le cas des matériaux a faible perméabilité, I'eau dans et en
dehors des pores étant stagnante ;

—le lessivage : il s’agit d’un phénoméne d'entrainement par l'eau de substances solubles
fixées principalement en périphérie des matériaux monolithiques ou granulaires.

Le transport de constituants par diffusion, a cause de gradient de concentration entre la solu-
tion agressive et la solution interstitielle du matériau cimentaire, est soumis a la loi de Fick.
La loi de Fick est a la base du processus de lixiviation des matériaux cimentaires. Dans le cas

d'un transfert dans une dimension, la premiére loi de Fick s'écrit selon I’Equation 2.

aCi(x,t)
LI ax

qx = —D
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Ou gy est le flux de diffusion (mol.s™.m),
Dij, est le coefficient de diffusion ou la diffusivité de I’espéce i dans le milieu poreux (m2s™),
Ci (pour les mélanges idéaux) est la concentration de la substance diffusante i (mol.m),

x est une coordonnée dans I’espace (m).

B. LES DIFFERENTS LIXIVIANTS
- L’EAU

L'eau déminéralisée est considérée comme agressive vis a vis des mortiers si I'on compare son
pH de 7 a 7,5, avec celui de la solution interstitielle du mortier qui peut atteindre 13,5 [CAR-
97]. De plus I'eau en contact avec des mortiers induit des gradients de concentration entre la
solution externe et la solution interstitielle. Ces gradients provoquent la diffusion des ions
(dont Ca?* et HO") a partir de la solution interstitielle du matériau vers la solution externe. Ce
mécanisme conduit a une perte de la capacité portante et de la qualité du matériau lessivé
[MAK-12]. Les eaux déminéralisées ou légerement minéralisées sont classées dans la catégo-
rie des environnements chimiques trés agressifs (exposition de classe XA3) selon la norme
européenne FD P18-011.
Généralement dans les matériaux a base de ciment, les réactions de dégradation chimique qui
apparaissent en présence d’eau sont la décalcification, la dissolution et le lessivage des com-
posants du ciment, et la carbonatation [GLA-08].
Les mécanismes de modification chimique de la matrice cimentaire commence par une disso-
lution de la Portlandite (CH), puis une dissolution progressive d’ettringite et des silicates de
calcium hydratés (C-S-H) [BER-88]. Les principales réactions chimiques sont les suivantes
[MAK-12] :

- dissolution de la Portlandite :

Ca(OH), - Ca** + 20H~
- dissolution de I’ettringite :
CagAl,04(S0,)5.32H,0 — 6Ca®*t + 2A1(0H);3S02"40H™ + 26H,0
- dissolution d'un certain nombre de formes distinctes de C-S-H :
nCa0 .Si0,.nH,0 — nCa®*H3Si;y + [2n — 1]H,0

La dissociation se traduira par 1’apparition de cations Ca?*, de différents anions et d’eau. Les
équations indiquent la pertinence de la quantité d'ions calcium dans la solution interstitielle a
I'équilibre chimique local. La concentration des ions calcium régit I'état de dégradation chi-
mique de la matrice cimentaire et le gradient de leur concentration régit le transport de la dis-

solution des substances dans la solution interstitielle [BER-88].
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- LES SOLUTIONS ACIDES

La lixiviation naturelle étant un processus trés lent (quelques centimétres par siecle) [TOR-
08], pour les expériences en laboratoire, 1'utilisation de 1'eau déminéralisée n’est pas un choix
optimal [MAK-12]. S’il est nécessaire d’étudier plusieurs vitesses de dégradation alors une
lixiviation accélérée doit étre réalisée pour lessiver les échantillons dans un délai raisonnable.

La lixiviation peut étre accélérée en utilisant la température [KAM-03], un champ électrique
[SAI-92] ou des matériaux sous forme granulaire avec une agitation [NF EN 02]. Il est éga-
lement possible pour augmenter les gradients de concentration entre la solution interstitielle et
I'environnement agressif de remplacer I'eau déminéralisée par une solution de chlorure
d’ammonium [YAN-12], une solution fortement concentrée de nitrate d'ammonium [ULM-
03] ou une solution d’acide acétique ou nitrique [HAN-10], [TRI-10]. La plupart des expé-
riences sur la lixiviation d’échantillons de matériaux cimentaires sont réalisées en utilisant le
dernier procédé. Il a été montré que 1'attaque d’une solution de nitrate d'ammonium est proche
de celle de I'eau désionisée, mais avec une cinétique environ 200 fois plus rapide [CAR-96].
La lixiviation est accompagnée au cours du temps par la propagation de la dégradation cor-

respondant a la dissolution des principaux composants du mortier.

Le pH est le facteur le plus important influencant la lixiviation des constituants. Il gouverne le
relargage des constituants de la phase solide vers la solution Cette relation entre le pH et le
relargage est valide pour tout type de matériaux (granulaire, monolithe, déchets, ciments, sé-
diment, sols...) [VAN-04]. Chaque matériau a sa propre courbe de relargage qui dépend de la
valeur du pH. La forte influence du pH sur le relargage est due au fait que la dissolution de la
plupart des minéraux en est dépendante.

Ces derniéres années, la caractérisation du comportement des matériaux a la lixiviation sous
condition controlée de pH s’est développée [VAN-97]. L'objectif principal de l'utilisation
d’un lixiviant acide est de simuler les pluies acides ou de déterminer le comportement a la
lixiviation des matériaux granulaires dans des conditions de pH imposés. Afin de couvrir les
différentes valeurs de pH pouvant étre rencontrées dans l'environnement, il est recommandé
de déterminer la capacité tampon du matériau [TRI-10] [VAN-04] [VAN-01].

La pluie agit de deux fagons sur les composites cimentaires placés sous conditions exté-
rieures. Elle a d’abord une action mécanique, plus ou moins importante suivant la composi-

tion des composites, et une action chimique. La pluie n’est que tres faiblement chargée en sels
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solubles, mais méme en I’absence de pollution, elle a un pH légérement acide, da a la dissolu-
tion du dioxyde de carbone naturellement présent dans 1’atmosphére. Les composites cimen-
taires sont trés sensibles a la dissolution par la pluie [JAC-10]. En traversant une atmosphére
polluée, la pluie ne se charge pas seulement en dioxyde de carbone, mais également en oxydes
d’azote et de soufre entrainant une diminution du pH. Donc la pluie, méme en petites quanti-
tés, peut entrainer d’importantes altérations. L'évaluation de la durabilité et de l'impact des
matériaux sur l'environnement nécessite de prendre en compte les paramétres environnemen-
taux ainsi que les caracteristiques physico-chimiques des pluies susceptibles d’interagir avec
la surface des éprouvettes [MOR-08].

La capacité de neutralisation acide est une propriété clé des composites cimentaires, la résis-
tance a l'attaque acide affectant la durabilité et le lessivage des contaminants, a la fois parce
que leur solubilité est fortement influencée par les conditions de pH et parce que l'intégrité de
la matrice solide dépend de sa capacité a maintenir des conditions alcalines [GIA-02].
Peyronnard [PEY-08], Giampaolo et al. [GIA-02] et Glass et al [GLA-99] [GLA-00] ont étu-
diés la capacité de neutralisation acide de matériaux contenant du ciment portland comme
liant. Ils ont démontré d'une part que le lessivage des ciments est contrdlé par la dissolution de
divers minéraux et d'autre part ils ont prouvés que la capacité de neutralisation d'acide était
élevée pour le ciment. Il est donc nécessaire de conduire des essais de lixiviation en faisant
varier le pH du lixiviant, ou des essais de dépendance au pH [D1J-04] [KIN-99]. La courbe de
lixiviation de I'é1ément d’intérét, obtenue avec l'essai de dépendance au pH, peut étre considé-
rée comme une caractéristique du matériau, une «empreinte géochimique » de celui-ci.

La lixiviation de granulats de bétons recyclés, utilisés comme couche de fondation des routes,
a montré que le relargage des éléments majeurs et traces était dépendant du pH du milieu. De
plus, le relargage des éléments traces n’excédait pas les criteres d’acceptation lors de la dilu-
tion avec les eaux souterraines et/ou les eaux de surface [ENG-12]. Selon une étude conduite
sur un béton drainant, la lixiviation des ions majoritaires et des éléments traces est principa-
lement contrblée par des réactions de dissolution, précipitation et complexation en surface.
Par ailleurs la lixiviabilité des métaux traces augmente sous condition acide et 1’effluent a un
pH acide (pH~10) méme apreés 325h de vaporisation avec de 1’eau a pH faible (pH~4,3)
[SOL-14]. Des produits a base de ciment, produits de construction et déchets stabilisés par du
ciment, ont montré un comportement a la lixiviation similaire aprés évaluation des caracteris-

tiques de lixiviation grace a un essai de dépendance au pH [VAN-02].
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11.3.3.4. LIXIVIATION DES ELEMENTS TRACES METALLIQUES PAR LES BETONS

Les produits de construction contiennent de nombreuses substances susceptibles d’étre relar-
guées dans I’environnement quand ils se trouvent en contact avec 1’eau pendant leur utilisa-
tion ou apres démolition. Les émissions peuvent représenter une menace pour la santé hu-
maine ou les éco-systémes. Parmi les composes inorganiques relargués par les matériaux de
construction, les méetaux lourds sont les plus fréquents et dangereux. Ils peuvent étre présents
a différentes concentrations selon le matériau et montrer des comportements en matiére
d’accumulation dans les sols particuliers. Au niveau européen, le réglement sur les produits
de construction [EUR-11] définit sept exigences de base concernant les ouvrages comprenant
explicitement les questions d’hygiéne, de santé et d’environnement (BR n°3).

Une attention grandissante est portée a la lixiviation possible d’¢éléments traces métalliques a
partir d’éléments structurels en béton, étant donnée 1’augmentation de I’utilisation de combus-
tibles secondaires dans la production du ciment et I’addition de machefers ou de cendres vo-
lantes dans le ciment. Cela conduit généralement a de grandes quantités d’éléments traces
métalliques dans les bétons [MUL-12].

Les ¢éléments traces métalliques sont lessivés dans 1’eau en contact avec les surfaces des bé-
tons, par dissolution directe des phases cimentaires présentent a la surface et/ou diffusion a
travers la solution présente dans les pores vers la surface du béton. La solubilité des éléments
traces dépend des liaisons qu’ils ont pu former avec les produits d’hydratation mais aussi de
leur capacité a former des complexes aqueux et a précipiter les phases contrélant la solubilité.
Ainsi van der Sloot [VAN-02] observe une corrélation différente entre les quantités totales de
chrome, molybdéne, plomb, vanadium et zinc dans le mortier et leur disponibilité comme
définie par le test de disponibilité hollandais [NEN-7341], i.e. leur contenu soluble par rapport
a la masse seche de 1’échantillon. En conséquence 1’évaluation des risques environnementaux
ne peut étre basée sur les quantités totales d’éléments traces métalliques contenus dans le seul
béton, mais elle nécessite une meilleure compréhension des mécanismes en jeu durant la lixi-
viation.

Dans une étude portant sur la lixiviation a long terme d’éléments traces toxiques provenant de
mortiers de ciment Portland dans un milieu aqueux, Hillier et al. [HIL-99] ont montré que les
concentrations en arsenic, chrome, béryllium, plomb et nickel étaient toutes dans la gamme de
valeurs présentées par les accords de partenariat et de coopération de la Kiln Dust Task Force
[PCA-92]. En consequence le ciment Portland utilisé dans cette étude sur la lixiviation a pu

étre qualifié de normal sans concentrations €élevées anormales d’¢léments traces métalliques.
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Lupsea et al. [LUP-14] ont appliqué un test de lixiviation sur un produit commercial, une
plaque associant ciment et fibres de cellulose afin d’évaluer le relargage des polluants. Les
espéces potentiellement dangereuses sont relarguées en quantités significatives comparées a
leur contenu total. Les auteurs expliquent que la présence d’éléments dangereux tels le
chrome, le molybdéne et le cuivre serait due au ciment utilisé pour fabriquer la plaque.

Le comportement & la lixiviation des matériaux & base de ciment (et plus particulierement les
déchets stabilisés) a éte largement etudieé [VAN-02][ENG-12][VAN-95][WAN-09] [ULM-
03]. Cependant la plupart des études se sont concentrées sur les propriétés mécaniques en
relation avec la structure du matériau et son usure [CAR-97]. Plus précisément, aucune
information n’existe encore sur le comportement a la lixiviation et 1’émission de polluants
dans le cas des bétons lignocellulosiques utilisant des granulats naturels.

La lixiviation des bétons lignocellulosiques n'a pas été considérée jusqu'a présent et aucune
¢tude n’a été trouvée sur la dégradation de matériaux cimentaires incluant des granulats ligno-

cellulosiques par lixiviation.

I11. CONCLUSION

La revue des travaux antérieurs a montré les problémes des composites lignocellulosiques
résultant des granulats qui peuvent absorber une grande quantité d’ecau et rejeter des composés
solubles organiques. Ces phénomenes engendrent des variations dimensionnelles importantes,
un retard de prise du ciment, une baisse des résistances mécaniques. La solution proposée par
ces travaux est de traiter le granulat avant son mélange avec le ciment. Elle a également per-
mis de faire le point sur les différents traitements d’hydrophobisation applicables a la maticre
lignocellulosique et de dégager la piste d’un nouveau traitement des anas de lin utilisant la
cire de paraffine.

La plupart des travaux menés dans le domaine des bétons de bois décrivent les interactions
avec ’humidité sachant qu’ils seront utilisés comme isolants dans I’enveloppe intérieure du
batiment. Ces composites ont montré un transfert d'humidité élevé et des capacités de stock-
age de I’eau sous forme de vapeur. Ils sont classés comme d’excellents (ou presque excel-
lents) régulateurs hygriques.

L’¢étude bibliographique a également permis de mettre en évidence la complexité d’évaluer
I’impact des composites lignocellulosiques sur I’environnement a I’échelle du laboratoire.

Il existe de nombreuses normes internationales pour caractériser des matériaux par un test de
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lixiviation II est clair qu’il n’est possible de comparer les résultats d’analyses de lixiviation
des matériaux qu’en utilisant la méme échelle. Comme les composites d’anas de lin et les
matériaux lignocellulosiques en général sont nouveau, il est donc possible de choisir un test
pour découvrir leur impact environnemental.

Dans cette étude, cinq types des bétons lignocellulosiques seront caractérisés. Pour cela nous
utiliserons plusieurs méthodes expérimentales pour identifier leur comportement mécanique,
thermique, hydrique et hygrique. Ces tests se réaliseront sur les composites lignocellulosiques

a I’état massif et sous forme granulaire.
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INTRODUCTION

Les composites lignocellulosiques étudiés sont fabriqués par un simple mélange de granulats
lignocellulosiques, les anas de lin, avec du ciment Portland et de 1’eau du réseau. Avant
I’élaboration des composites, quatre substances d’enrobages ont été utilisées pour traiter les
anas dont une minérale et trois organiques. L'objectif des traitements est d'améliorer la com-
patibilité entre les anas de lin et la matrice cimentaire, tout en valorisant un sous-produit local.
Ce travail présentera les résultats de I'étude menée sur un procedé d’enrobage, ses effets sur
les anas de lin et les composites a base de ciment-anas élaborés. Une discussion est aussi me-
née sur les proprietés hydriques, mécaniques, thermiques et microstructurelles des éco-
composites obtenus. Leurs avantages, limites et applications possibles dans la construction
sont également discutés.

A. LES MATIERES PREMIERES
I. CONSTITUANTS DES ECO-COMPOSITES

I.1. LE CIMENT

Le ciment que nous avons utilisé pour la confection des bétons est un ciment Portland ordi-
naire CEM 1 52,5 N CP2 fourni par la Société Calcia (usine de Gaurain) dont la composition
chimique est donnée dans le Tableau Il. 1. Sa masse volumique apparente est de 993 +
13 kg.m™3,

Tableau Il. 1 : Propriétés physiques et chimiques du ciment

Caractéristiques physiques Composition (%)
Masse volumique (g/cm?®) 3,11 Clinker 95
Surface Blaine (cm?#/g) 3400 Gypse 5

Composition chimique du ciment (valeurs moyennes en %)

Oxydes | CaO | SiO2 | Al203 | SOz | Fe203 | MgO | KO | TiO2 | MnO | Na2O | P20s

% 638 | 196 | 53 3,6 2,7 2,4 2,4 0,3 0,04 0,1 0,2

47



CHAPITRE Il ELABORATION ET CARACTERISATION DES
ECO-COMPOSITES A BASE D’ANAS DE LIN

1.2. LES ANAS DE LIN

Les granulats utilisés sont des anas de lin fournis par la CALIRA (Coopérative Agricole Li-
niére de la Région d'Abbeville, France). Ces particules lignocellulosiques sont des coproduits
veégétaux issus du teillage du lin. Elles sont composées principalement de cellulose (53%), de
lignine (24%), d’hémicelluloses (13%), de minéraux (2%) et d’extractibles (terpénes, tannins,

cires...) [SAI-02].

1.3. L’EAU

Tous les composites cimentaires ont été fabriqués avec I’eau qui provient du réseau d’eau de
la ville d’Amiens. Les résultats de I’analyse chimique de I’eau utilisée répondent aux pres-

criptions de la norme [NF EN 08]. Ceux-ci sont représentés dans le Tableau Il. 2.

Tableau Il. 2 : Analyse chimique de 1’eau utilisée

pH T (°C) Dureté TH (°f) Calcium (mg/L) Conductivité (uS/cm)
7,5 18 26 104 580

Il. METHODES DE CARACTERISATION DES ANAS DE LIN

Pour chaque type d’anas de lin, traités ou non, les caractéristiques physiques suivantes ont été
déterminées :

— la capacité d'absorption d'eau ;

— les masses volumiques apparente et réelle ;

— la morphologie.

I1.1. CAPACITE D’ABSORPTION D’EAU

L’absorption est un processus par lequel un liquide pénétre dans les matériaux. Elle conduit a
l'augmentation de masse (ou de volume) des matériaux. Le taux d'absorption dépend de la
nature des matériaux. Les matériaux lignocellulosiques sont connus pour leur capacité
d’absorption élevée. Les granulats lignocellulosiques gonflent durant I’absorption lorsque leur
teneur en eau augmente et vice versa [NOR-16].

Pour déterminer la capacité d'absorption d'eau des granulats, il existe plusieurs méthodes afin
d’éliminer I’eau en surface. Il est possible d’utiliser la force centrifuge [JON-15], un récipient
maillé [NOZ-12-2] ou du papier d’essuyage [KHA-08].

La méthode utilisant le papier d’essuyage a été choisie pour sa facilité de mise en ceuvre. Les
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anas (enrobés ou non) sont sechés a 50°C jusqu'a masse constante avant les expériences d'ab-
sorption d'eau. Une quantité connue d'anas est immergée dans de I'eau distillée pendant un
temps donné. Une pesée est réalisée apres elimination de I'eau de surface en utilisant du pa-
pier absorbant. Ces opérations sont répétées jusqu'a masse constante. Le gain de masse est
calculé selon I’Equation 1.

La capacité d’absorption d’eau W(t), exprimée en %, est la masse d'eau absorbée au temps "t"
par unité de masse de matériau sec.

W() =

Mh®-Ms 100 Eq.1
Ms

Ou Mh(t) représente la masse des anas humides au temps "t" et Ms la masse des anas secs.

11.2. ANALYSE MORPHOLOGIQUE

Afin de caractériser la morphologie des anas de lin, avant et apres traitement, nous avons uti-
lisé un dispositif d’analyse d’images (Figure 1l. 1) constitué :

— d’un microscope (Controlab®) VH-Z25 muni d’un zoom 175x,

— d’un éclairage annulaire a source de lumiére froide, non diffus, semi-rasant, positionné
sur la base du microscope,

— d’un systéme d’acquisition équipé du logiciel ELLIX (Controlab®) permettant la nu-
mérisation et la visualisation des images via un écran haute résolution (507x688
pixels).

Le dispositif permet de déterminer les distributions incrémentales et cumulées des longueurs
et largeurs des anas de lin avant et apres traitement d’enrobage.
Nous avons également utilisé la microscopie électronique a balayage pour mettre en évidence

la microstructure des anas de lin et en particulier leur porosité.
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Vidéo microscope
Controlab
Zoom 175x []
Ecran de visualisation
507x688

Eclairage annulaire

Anas

Source de lumieére
froide

Figure Il. 1: Dispositif d’analyse d’images.

11.3. MICROSCOPIE ELECTRONIQUE A BALAYAGE (MEB)

La microscopie électronique a balayage (MEB) permet d’évaluer la microstructure des anas
de lin ainsi que des composites cimentaires.

La microscopie électronique a balayage (MEB) est une technique de microscopie basée sur le
principe des interactions électrons-matiére, capable de produire des images en haute résolu-
tion de la surface d’un échantillon. Le MEB permet d’observer les minéraux a un trés fort
grossissement. Il permet également de déterminer la nature des éléments constitutifs de
I’échantillon observé. La microscopie réalisée dans ce travail utilise un microscope électro-
nique FEG de type XL 30, commercialisé par FEI Il est équipé d’une pointe a émission de
champ. La tension maximale du canon est de 30kV.

L’¢chantillon d’anas est métallisé en utilisant un métalliseur a pulvérisation cathodique sous
vide partiel avant d’effectuer I’observation.

Cette technique permet de déterminer les répercussions des traitements sur la structure des

anas et d’apprécier la qualité de I’enrobage.
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11.4. MASSES VOLUMIQUES
11.4.1. MASSE VOLUMIQUE APPARENTE

La masse volumique apparente est une propriété caractéristique des poudres, granulés et
autres solides divisés. Elle est définie, a une température donnée, comme la masse de I’unité
de volume du matériau pris tel quel, comprenant les vides entre particules ainsi que les vides
perméables et imperméables de la particule. En d'autres termes il s’agit de la masse de plu-
sieurs particules d’une matiére divisée par le volume total qu'elles occupent. Le volume total
inclut le volume de particules, le volume des vides inter-particules et le volume de pores in-
ternes.

La masse volumique apparente a été¢ déterminée par le remplissage d’un récipient d’un litre
préalablement taré avec des granulats secs jusqu'a débordement, puis arasage de la surface
supérieure a I’aide d’une régle, sans tassement (Figure 1l. 2). Aprés mesure de la masse totale
des granulats dans le récipient, la masse volumique apparente des anas de lin est calculée se-

lon I’Equation 2.

_ Mtotale - Mrécipient Eq.2
Papp Vv

OU Myotale €St la masse du récipient rempli de granulats en kg, Mrecipient 12 masse du récipient

vide en kg et V le volume du récipient en L.

Figure Il. 2 : Dispositif de mesure de la masse volumique apparente
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11.4.2. MASSE VOLUMIQUE REELLE

La masse volumique réelle de particules est la masse de I’unité de volume de ces particules a
I'exclusion de tous les vides entre particules. La déduction ne concerne que les vides entre les
particules et non les vides compris dans le matériau.

La masse volumique réelle est définie comme le rapport de la masse de I'échantillon sec par le
volume de sa partie solide, les vides internes étant inclus dans le volume de la particule. Ce
concept est applicable a des matériaux granulaires poreux. Par exemple, en supposant une
masse (M) d'un volume non compacté (V), le volume des vides entre les particules (Ve) et le
volume des vides a l'intérieur des particules (vi), la masse volumique réelle est égale a
M/ (V - Ve).

Une méthode pycnométrique est utilisée pour déterminer la masse volumique réelle des anas
(traités ou non). Le pycnometre est un récipient jaugé dont on pése le contenu a ’aide d’une
balance de précision au 10°™ de mg. Un liquide visqueux comme le glycérol est utilisé pour
évaluer la masse réelle des anas de lin pour éviter une absorption rapide par la fraction végé-
tale.

Pour évaluer la masse volumique réelle, au début il faut peser le pycnomeétre (P0), prendre un
échantillon de 20 g d’anas (Pe), introduire cet échantillon dans le pycnomeétre, ajouter du gly-
cérol jusqu’a un repére fixé et peser I’ensemble (P1) aprés avoir éliminé les bulles d'air en
agitant le pycnometre ou en faisant le vide. Ensuite le pycnometre est vide et rempli de glyceé-
rol jusqu’au repére fixé et pesé, (P2). Une nouvelle fois, le pycnometre est vidé, rincé, rempli
d’eau distillée et pesé (P3). La masse volumique réelle est alors calculée suivant les Equations

3a5. Les masses sont exprimées en kg et peau=1 Kg/L.

P2-PO
Masse volumique du glycérol :  Pg = (P3-P0)/Pocw Eq.3

Volume réel de 1’échantillon (Ve) = Volume d’eau distillée - Volume de glycérol ajouté

(P3—P0) P1—(P0+Pe)

Volume réel de Péchantillon :  (Ve) = Eq.4

Peau Pg

Pe
Ve

Et ainsi la masse volumique réelle de 1’échantillon s’écrit : Pr Eq.5

52



CHAPITRE Il ELABORATION ET CARACTERISATION DES
ECO-COMPOSITES A BASE D’ANAS DE LIN

I11. PROCEDES DE TRAITEMENT DES ANAS DE LIN

Les procedes de traitement des anas de lin ont pour objectif d’éviter ou de limiter les échanges
d'eau et de molécules hydrosolubles entre les granulats végétaux et la matrice cimentaire. De
plus la structure des granulats étant intéressante du point de vue de I’isolation thermique et
acoustique grace a la présence d’une porosité naturelle, les procédés appliqués doivent la gar-
der intacte. Dans ce travail, des traitements d’enrobage sont réalisés en utilisant une substance
minérale (chaux hydraulique) et des substances organiques (huile de lin, émulsion a base
d’huile de lin, cire de paraffine), et en minimisant 1I’apport de chaleur.

Le choix des substances d’enrobage a ét¢ basé sur leur caractére peu hydrophile ou hydro-
phobe ainsi que sur leur résistance vis a vis du milieu cimentaire. D’autre part, les traitements
thermiques consomment de I'énergie et les traitements chimiques ne sont pas tres respectueux
de I'environnement. La plupart des traitements (chimique et thermique) des fibres végétales
sont dommageables pour leurs propriétés mecaniques mais aident a augmenter leur résistance
a la dégradation au cours du temps [OLU-10].

Les procédés de traitement par la chaux, I’huile de lin et I’émulsion a base d’huile de lin ont
été mis au point lors du travail de doctorat de Khazma [KHA-08]. Un nouveau procédé

d’enrobage utilisant la cire de paraffine a été mis en place et est détaillé plus loin.

111.1. PROCEDE DE TRAITEMENT A BASE DE CHAUX

L’enrobage minéral des anas a été effectué en utilisant la chaux hydraulique naturelle NHL 5
commercialisée par Holcim France. Cette chaux est obtenue a partir d’un calcaire plus ou
moins siliceux cuit et éteint, issu d’une carriére dont le gisement est d’une extréme homogé-
néité. Elle contient environ 12% de silice mais aucun additif, ni ajout visant a modifier ses
caractéristiques naturelles. L’indice 5 indique sa résistance en méga pascal (MPa) au bout de
28 jours. Elle durcit a court terme au contact de I’eau (prise hydraulique), puis progressive-
ment au contact de ’air (prise aérienne) (Holcim). Sa masse volumique apparente est de
460+8 kg.m™. L’enrobage des anas a la chaux hydraulique est réalisé avec les rapports mas-
siques eau/chaux=1 et anas/chaux =2/3 précédemment optimises [KHA-08]. Les anas de lin,
la chaux et I’eau sont malaxés ensemble pendant 2 minutes a 140 t/min dans un malaxeur a
mortier normalisé [EN-95]. Ils sont ensuite conservés dans une chambre a température et
humidité contrdlées (98% HR, 20°C) pendant 28 jours avant la préparation des composites

cimentaires.
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111.2. PROCEDES DE TRAITEMENT A BASE D’HUILE DE LIN
111.2.1. PROCEDE DE TRAITEMENT A BASE D’HUILE DE LIN BRUTE

Un enrobage organique des anas a été effectué grace a une huile de lin commercialisée pour le
traitement du bois (ONYX). Les principaux acides gras qu’elle contient sont, par ordre dé-
croissant, 1’acide linolénique, I’acide ol¢ique, 1’acide linoléique, 1’acide palmitique et I’acide
stéarique [POP-12]. Elle présente une masse volumique de 93442 kg.m™ et un indice d’iode
de 190+15 indiquant un degré d’insaturation élevé [KHA-14]. En effet les acides gras pré-
sents étant riches en instaurations, ’huile de lin posséde une forte capacité d’oxydo polyméri-
sation sous I’effet de I’oxygeéne de 1’air. L'huile de lin s’oxyde en absorbant lentement I'oxy-
gene de l'air et forme une pellicule solide.

Pour le traitement a 1’huile de lin, les anas de lin sont mélangés avec 1'huile suivant le rapport
massique huile de lin/anas de 2/1, avant d’étre placés 40 jours en étuve a 50°C [KHA-08].
Une oxydo polymérisation partielle d’un film d’huile de lin ayant nécessité 21 jours a 50°C, la
décision a été prise de prolonger la durée a 40 jours. Dans de telles conditions ce traitement
est peu réaliste d’un point de vue économique.

Le temps nécessaire a 1’oxydo polymérisation de 1’huile peut étre assez longue car I'huile de
lin absorbe lentement I'oxygeéne de I'air et forme une pellicule solide qui freine le processus.
Ce phénomene est causé par une réaction d'oxydation produisant un dégagement de chaleur.
De plus le temps d’oxydo polymérisation dépend de la quantité d’huile, de ’exposition a

I’oxygene et de la température.

111.2.2. PROCEDE DE TRAITEMENT A BASE D’EMULSION D’HUILE DE LIN

Comme mentionné dans le Chapitre 1 (paragraphe 11.1.2), I’enrobage des anas de lin par une
émulsion polymeérisée d’huile de lin est intéressant du point de vue développement durable.
Dans ce travail, nous avons adopté les procédures de traitement par I’émulsion d’huile de lin
décrites par Khazma et al. [KHA-14]. Les poussiéres de lin, coproduit du teillage, sont utili-
sées comme émulsifiant. Le procédé de traitement est donc conforme a notre objectif de tech-
nologie durable puisqu’il n’utilise que des produits issus de la culture du lin.

Dans l'industrie liniere les poussiéres constituent environ 10% des produits du lin. Elles sont
essentiellement utilisees pour la fabrication de terreaux. Le développement de ce type
d’émulsion pour I’enrobage de granulats lignocellulosiques représente une autre voie de valo-
risation de ces poussieres.

La technique d’obtention de I’émulsion consiste a mélanger 1’huile de lin avec les poussieres
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de lin tamisées a 0,08 mm. Le tamisage a été mis en place pour diminuer au maximum la
quantité de particules lignocellulosiques et augmenter la concentration de la charge minérale.
Le mélange est ensuite chauffé par micro-ondes pour réaliser I’extraction et la dissolution de
molécules liposolubles présentes dans la poussiere. Ces molécules permettent la formation et
la stabilisation de I’émulsion en se portant a I’interface huile/eau.

Aprés chauffage, le mélange résultant est refroidi et centrifugé pour obtenir deux phases, le
surnageant et le culot de centrifugation. Aprés 1’addition d’eau au surnageant, on obtient par
agitation une émulsion stable.

Ensuite, pour enrober les anas par I'émulsion résultante, 1’émulsion est mélangée avec les anas
de lin bruts selon le rapport massique 2/1. Le mélange anas-émulsion est malaxé pendant 2
minutes a 140t/min. Les anas traités sont alors placés dans une étuve a 50°C.

Il convient de mentionner que la quantité d'huile utilisée dans ce procédé est moindre par rap-

port a un traitement avec I'huile de lin brute.

111.3. PROCEDE DE TRAITEMENT PAR LA CIRE DE PARAFFINE

Un nouveau procédé de traitement utilisant la cire de paraffine a été élaboré au cours de ce
travail. La paraffine est connue par ces propriétés physiques et chimiques. Elle est hydro-
phobe et insoluble dans I'eau, mais soluble dans I'éther, le benzene et certains esters. La paraf-
fine est non affectée par la plupart des réactifs chimiques communs mais brdle facilement
avec une chaleur de combustion est de 42 kJ/g. Elle se compose d'un mélange des molécules
d'hydrocarbures non toxiques et n'est pas classée comme dangereuse au sens de la Directive
67/548/CEE. Cependant il est conseillé d’éviter la formation de poussiere et la respiration de
ces vapeurs, brouillards de pulvérisation ou gaz.

La cire de paraffine utilisée provient de chez Sigma Aldrich. Elle est caractérisée par un grade
de 68-70, un faible point de fusion de 66-70°C, une masse volumique de 900 kg.m=, une
masse molaire moyenne de 430 g.mol™ et une viscosité égale & 3-6 mm?/s & 100°C. Elle est
claire et sans odeur.

La cire de paraffine a été choisie en raison de ses propriétés physiques et chimiques. Elle se
trouve principalement sous forme de solide blanc, 1éger, inodore et hydrophobe. Elle est éga-
lement caractérisée par son inertie chimique et sa stabilité [HIM-94]. L'objectif est ici d'amé-
liorer la compatibilité entre les anas de lin et la matrice cimentaire, et de proposer une mé-

thode de récupération pour un sous-produit local.
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111.3.1. ETUDE PRELIMINAIRE

Une étude préliminaire a été menée pour déterminer le rapport cire de paraffine/anas de lin
afin de minimiser la masse volumique apparente des anas de lin aprés I'enrobage par le paraf-
fine, de réduire la quantité de cire a la valeur optimale, et par conséquent de minimiser le colt
de production. Le rapport obtenu est égal a 20 g de cire de paraffine pour 1 litre d'anas de lin.
Les anas ont été traités en deux étapes. Au cours de la premiére étape, les anas de lin ont été
immergés dans la cire fondue (Figure Il. 3). Différentes températures ont été utilisées pour

étudier leur impact sur la masse volumique apparente des anas de lin.

Récipient r—
perforé

R PRI T
DL oty
! ‘r‘g"}&:'

Anas delin bruts

Bain d'eau Cire de paraffine

bouillante fondue

Plaque électrique

Figure Il. 3 : Dispositif permettant la mise en fusion de la cire de paraffine

Un bain d'eau a été utilisé pour contrbler la température de la cire fondue. Les anas de lins
produits par I'étape précédente présentaient une masse volumique apparente élevée indési-
rable. Cela est di a l'exces de cire sur la surface des particules d’anas de lin. Ainsi, une deu-
xieme étape a été effectuée en utilisant une technique innovante (unité de traitement par lots),
comme représentée sur la Figure 1l. 4. L'unité batch a une capacité de 1,5 L anas et elle a été
congue pour €liminer l'excés de cire de la surface d’anas. L'exces de cire est fondu a 1'aide
d'un flux d'air chaud passant verticalement a travers les anas de lin traités et il est retiré vers le
bas de I'appareil pour une réutilisation ultérieure. Différents temps de séjour ont été étudiés
afin de déterminer le temps nécessaire pour que les anas de lin enrobés a la paraffine attei-
gnent une masse volumique apparente finale minimale réalisable. Trois minutes ont été choi-
sies comme temps de séjour optimal. La température de I'air chaud et le débit étaient constants

et respectivement égaux a 60-65°C et 0,026 m3.s™.
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Figure Il. 4 : Dispositif pour traiter les anas de lin par la cire de paraffine

111.3.2. OPTIMISATION DE LA METHODE D’ENROBAGE

Afin d'optimiser le traitement par enrobage avec la cire de paraffine, différentes températures

de la paraffine fondue ont été testées pour réduire la masse volumique apparente des anas de

lin enrobés. Selon la Figure 1. 5, la masse volumique apparente des anas diminue avec l'aug-

mentation de la température de la cire fondue. Avec une température inférieure a 90°C, les

anas sont agglomérés a cause de la quantité de la cire résiduelle. Par consequent, des valeurs

élevées de masse volumique apparente ont été mesurees.
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Figure Il. 5: Effet de la température de la cire de paraffine fondue sur la masse
volumique apparente des anas de lin

La plus faible masse volumique apparente est obtenue avec une température de la paraffine
fondue de 97°C. Donc, cette température est retenue pour le traitement des anas. Malgré la
sélection d'une température élevée dans le traitement initial, la masse volumique apparente est
restée élevée (226 kg.m=) par rapport a celles des anas non enrobés (88 kg.m). Par consé-
quent, I’unité batch, présentée en Figure II. 4, a été utilisée pour éliminer I'exces de la paraf-
fine de la surface des anas traités. Ainsi des anas traités avec une masse volumique apparente
minimale de 189,8 + 2,14 kg.m™ ont été obtenus pour un temps de séjour de trois minutes
dans l'unité batch de traitement (Figure 1l. 6). Ce temps optimal a été choisi pour éviter l'ac-
cumulation de fumée de paraffine dans l'unité de traitement et réduire la consommation

d'énergie.
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Figure Il. 6: Effet du temps de séjour dans 1’unité batch sur la masse volumique
apparente des anas de lin traités

B. LES ECO-COMPOSITES

I. FABRICATION ET CONSERVATION DES EPROUVETTES

Les anas de lin sont mélangés avec le ciment dans un malaxeur normalisé [EN-95] de 4 litres
pendant 30 s & 140t/min, pendant les 30 s suivantes 1’eau est ajoutée sans arrét. Le mélange
obtenu est alors malaxé 30 s a 285t/min. Le malaxeur est arrété 1 min 30 s pour enlever le
mélange adhérant aux parois. Puis le malaxage est repris a grande vitesse pour 30s. Les
moules sont alors remplis a moitié, placés sur une table a choc pour 60 chocs puis complétés
avant de subir a nouveau 60 chocs. Un arasage de la surface est alors effectué.

Les différents matériaux ont été réalisés avec un rapport volumique anas/ciment de 4/1 et un
rapport massique eau/ciment de 0,5. Les éprouvettes réalisées ont pour dimensions
40x40x160 mm?.

Les éprouvettes sont démoulées apres 24 heures, puis conservées 28 jours a 98% d’humidité
relative a 21°C+£2°C. Elles sont alors séchées a 50°C jusqu’a masse constante avant de mesu-
rer certaines de leurs caractéristiques (conductivité thermique, résistances mécaniques, masse
volumique apparente). Les anas de lin brut et traités ainsi que les composites résultants sont

présentés sur la Figure 11.7.
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1. Anas de lin 2. Anas de lin 3. Anas de lin 4. Anas de lin 5. Anas de lin
traités par la traités par la | traités par 1’huile traités par bruts

N

paraffine chaux de lin 1I’émulsion (sans traitement)

Figure 11.7 : Anas de lin en vrac et composites élaborés

Il. METHODES DE CARACTERISATION DES MATERIAUX

11.1. DETERMINATION DES PROPRIETES THERMIQUES

Les bétons lignocellulosiques présentent des propriétés d'isolation thermique. Ainsi, la con-

ductivité thermique des composites a été déterminée en utilisant une méthode de mesure dy-

namique transitoire électrothermique (transient dynamic electrothermal measurement

method). La technique utilisée est la Source Plane Transitoire (TPS), qui découle de dévelop-

pements de la technique Transient Hot Strip (THS) [GUS-91] (Figure 1. 8).

Les essais ont été effectués a I'état sec, a pression normale, sur des échantillons de dimensions

10x10x2,5 cm?® placés dans une chambre & température constante. Chaque mesure a été réali-

sée deux fois. Une sonde Hot-Disk, a la fois émettrice de chaleur et sonde de température a

été utilisée. Cette méthode permet de déterminer les propriétés thermiques suivantes :

— la conductivité thermique A (W/m.K) qui représente I'énergie ou la quantité de chaleur

transférée par unité de surface et de temps, sous un gradient de température de un Kel-
vin par métre ;

— la capacité thermique volumique (J/m3.K) qui est la capacité du composite a emmaga-
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siner la chaleur par rapport a son volume. C’est I'énergie qu'il faut apporter a un metre
cube de composite pour augmenter sa température de un kelvin ;

— la diffusivité thermique (m?/s) qui est la capacité du composite a transmettre un signal
de température d'un point & un autre de ce composite. Elle dépend de sa conductivité et
de sa capacité thermique.

La méthode TPS (Source Plane Transitoire) est une méthode basée sur I’utilisation d’une
source plane électrique de forme circulaire. Elle traite la variation du flux de chaleur en phase
transitoire. Le capteur a été développé par Gustafsson et al. [GUS-91].

En pratique, un pont de Wheatstone est initialement équilibré, avec un réglage a faible ten-
sion, sur un générateur de tension stabilisée, en ajustant une résistance variable de sorte que la
différence de potentiel aux bornes du galvanometre soit nulle. La résistance initiale de la
sonde TPS est ainsi déterminée. Ensuite, un flux constant est émis par le générateur de tension
stabilisée dans le matériau étudié grace au capteur TPS qui joue le role simultané d’élément
chauffant et de capteur de température. L’essai consiste a serrer la sonde TPS entre deux blocs

de composition et de dimensions identiques.

La sonde entre
deux éprouvettes

Figure Il. 8: Dispositif de la TPS

La TPS (Transient Plane Source) a également été utilisée pour mesurer les conductivités
thermiques des anas de lin. Pour obtenir les deux blocs d’anas, deux cylindres métalliques ont
été remplis par un échantillon d’anas (a ras) puis le capteur a été placé entre les deux cy-

lindres.
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11.2. DETERMINATION DES PROPRIETES MECANIQUES

Pour évaluer l'effet des traitements des anas sur le comportement mécanique des composites
élaborés, des tests de flexion trois points et de compression ont été effectues selon la norme
[EN-95]. Les résistances mécaniques a la compression et a la flexion sont des parameétres

essentiels dans I'appréciation des performances d'un matériau de construction.

11.2.1. RESISTANCE A LA FLEXION

Le test mécanique de flexion trois points conduit a la déformation de I’éprouvette de compo-
site qui se traduit par une courbure.
Le principe de ce test est de déterminer la contrainte de rupture par flexion sous une charge
progressivement croissante, exercée perpendiculairement a 1’éprouvette. En pratique, les
étapes de I’expérimentation sont les suivantes :

— on mesure & mi- longueur de I’éprouvette, les dimensions de la section transversale et

la longueur ;
— on place I’éprouvette en appui sur le banc de flexion de fagon que la charge soit appli-

quée parallélement aux points d’appui selon les indications de la Figure I1. 9.

3

=100

|‘ L=160

Figure Il. 9: Essai de résistance a la flexion

Si Fr est la charge de rupture de 1’éprouvette en flexion, le moment de rupture vaut Fr.l1/4 et la
résistance de traction correspondante, sur la face inférieure de 1’éprouvette, est donnée par

1’Equation 6.

. 1,5 Ff.l

Rf - b3 Eq- 6
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Cette contrainte indique la résistance a la flexion, Rfexprimee en MPa, avec Fr la charge de
rupture en kN, 1 la distance entre les appuis (1= 100 mm), b le cété de la section carrée de
I’éprouvette (b =40 mm).

Les mesures sont réalisées a 1’aide d’une machine hydraulique de type SHIMADZU (AUTO-
GRAPH AG-X). Celle-ci permet d’appliquer une charge jusqu’a 10 kN.

Pour estimer la résistance en flexion des composites, des éprouvettes prismatiques
40x40x160 mm?3 sont utilisées aprés cure et séchage (5°C dans une étuve ventilée) jusqu’a
masse constante. La valeur de la résistance a la flexion retenue pour chaque composite est la

moyenne de mesures effectuées sur trois éprouvettes.

11.2.2. RESISTANCE A LA COMPRESSION

La resistance a la compression concerne la contrainte maximale admissible par un matériau
soumis a une charge d’écrasement. Plus la valeur de cette résistance est élevée, plus le maté-
riau peut supporter une charge élevée.

La résistance a la compression des composites est déterminée sur les deux demi éprouvettes
obtenues a I’issue de I’essai de traction par flexion, par application d’un effort de chargement
dans le sens perpendiculaire a 1’axe de 1’éprouvette, jusqu’a la rupture. Les mesures sont réa-
lisées a l’aide d’un dispositif expérimental fourni par PROVITEK. Celui-ci permet
d’appliquer une charge jusqu’a 250 kN. La résistance a la compression d’un composite, R¢

exprimée en MPa, est donnée par I’Equation 7.

RC—b—2

Eq. 7

Avec b le coté de la section (4.102x4.102 m?), F¢ la charge maximale & la rupture de
I’éprouvette appliquée en Newton (Figure 11. 10).

Un test de compression complémentaire a été effectué pour les anas de lin bruts et traités. Ce
test permet de donner une valeur a la force exercée sur 1’échantillon pour le compresser et
ainsi évaluer la dureté des anas de lin avant et apres traitement. En effet, le test consiste a
remplir un cylindre métallique d’anas de lin puis a fixer la distance de déplacement du piston

de I’appareil et enfin a lire la valeur de la force résultante.
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11.2.3. MODULE D'ELASTICITE

Le module d'élasticité (également connu sous le nom de module de Young) est une grandeur
qui permet de mesurer la résistance d'un objet ou d'une substance a se déformer de maniere
¢lastique, lorsqu'une force lui est appliquée. Il s’agit une propriété mécanique des matériaux
solides élastiques linéaires. 1l définit la relation entre la contrainte et la déformation dans un

matériau soumis a une sollicitation mécanique.
Le module élastique d'une éprouvette (€) est défini comme la pente de sa courbe de con-

trainte-déformation dans la zone de déformation élastique. C’est une grandeur intrinséque
d'un matériau, définie par le rapport de la contrainte a la déformation élastique provoquee par
cette contrainte (Equation.8). La contrainte et la déformation étant respectivement exprimées
en MPa et sans dimension, l'unité du module est le MPa. Plus un matériau est rigide, plus son

module d'élasticité est élevé.

e — Contrainte F/A
Déformation AL/

Eq.8

Ou la contrainte est la force (F) provoguant la déformation divisée par la surface (A) sur la-
quelle la force est appliquée et la déformation est le rapport de la variation de longueur (AL)
provoquée par la sollicitation a la valeur initiale de la longueur (L).

En réarrangeant I’Equation 8 on obtient I’Equation 9 ot F/AL est la pente de la courbe repré-
sentant 1’évolution de la force en fonction du déplacement. Cette pente est calculée a partir
des données entre deux points en utilisant la méthode des moindres carrés, comme montré sur

la Figure 1. 11.
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€= Eq. 9

|

F
AL

Un corps solide se deforme lorsqu'une charge est appliquée. Si le matériau est élastique, il
reprend sa forme d'origine aprés suppression de la charge. Le matériau est linéaire si le rap-
port de la charge a la déformation reste constant durant le processus de chargement. Peu de
matériaux sont linéaires et élastiques au-dela d'une petite déformation. Un module d'élasticité
constant s’applique uniquement aux matériaux élastiques linéaires. Un matériau parfaitement
rigide a un module de Young infini car une force infinie est nécessaire pour le déformer. Un

matériau dont le module de Young est tres élevé peut étre considéré comme rigide.

Elastique (standard)

Force

AL

Figure I1. 1. Evolution de la force en fonction du déplacement :

détermination du module d’élasticité

11.3. DETERMINATION DES VARIATIONS DIMENSIONNELLES

La stabilité dimensionnelle des matériaux de construction est un parametre important puis-
gu'elle peut entrainer des déformations de la matrice qui risquent d'affecter la durabilité du
materiau.

Les bétons lignocellulosiques présentent d'importantes variations dimensionnelles parce que
les granulats végétaux sont capables d'absorber I'eau. Ces variations peuvent étre dues aux
processus physico-chimiques qui se produisent lors de I'hydratation ou au gradient hydrique

qui peut exister entre le matériau et le milieu extérieur. Afin de quantifier I'impact de I'enro-
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bage d'anas sur le comportement du composite hydraté, la détermination du retrait de séchage
(VDS pour Variations Dimensionnelles au Séchage) et des variations dimensionnelles ex-
trémes (VDE) a été réalisée selon la norme [NFP-94]. Dans la pratique, ces essais sont effec-
tués en mesurant la cinétique des variations dimensionnelles des éprouvettes des composites a
I'aide d'un rétractométre Controlab & affichage digital, qui offre une précision de 10 mm. Les
résultats sont exprimés en millimétres par métre (mm.m™). Les variations dimensionnelles
sont déterminées sur des éprouvettes prismatiques de dimensions 40x40x160 mm?® munies a

leurs extrémités de plots métalliques (Figure 1. 12).

Comparateur

Eprouvette
4x4x16 cn?’

Figure Il. 12 : Schéma présentant le rétractomeétre utilisé pour la mesure des variations
dimensionnelles

11.3.1. VARIATIONS DIMENSIONNELLES AU SECHAGE

Aprés un séjour de 24 heures dans la salle de conservation (HR=98% et T=20£2°C), les
éprouvettes sont démoulées et conservées dans une salle a une humidité relative égale a 65%
et une température de 20°C (conditions hygrothermiques simulant les conditions climatiques
réelles auxquelles sont soumis les matériaux en service). Les mesures sont effectuées pendant
28 jours, durée pour laquelle I'nydratation du matériau est considérée totale, puis elles sont
poursuivies jusqu'a stabilisation de la masse.
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11.3.2. VARIATIONS DIMENSIONNELLES EXTREMES

Pour simuler les variations climatiques extrémes, les éprouvettes, apres la cure de 28 jours,
ont subi un séchage dans une étuve a 50°C jusqu'a masse constante, cela afin d'éliminer I'eau
libre. Cela conduit & un retrait maximum du matériau cimentaire. Puis les éprouvettes ont été
immergeées dans I'eau jusqu'a masse constante, ce qui entraine un gonflement maximum. La
différence des dimensions, apres stabilisation dans chacun des cas (états sec et sature), repre-
sente la variation dimensionnelle extréme. Ces conditions d'essai correspondent a la transition

d'un climat sec a un contact accidentel avec de I'eau.

11.4. ANALYSE MICROSTRUCTURELLE

L'objectif de cette analyse était d'évaluer I'influence des anas enrobés sur le développement
des especes au sein de la matrice et sur I'adhérence entre les granulats et la matrice.

L’étude microstructurelle des composites a été réalisée grace au microscope électronique a
balayage de la Plateforme de Microscopie Electronique (PME) de I'UPJV et a permis de
visualiser a fort grossissement la morphologie des matériaux. Apres les essais mécaniques,
des morceaux de la surface fracturée des échantillons ont été utilisés pour réaliser cette
analyse.

Le détecteur d’électrons secondaires (ES) qui donne le contraste topographique de I'échantil-
lon a été utilisé pour réaliser cette analyse. Les images électroniques sont formées, suite a la
focalisation d'un faisceau d'électrons sur I'échantillon et a l'interaction électrons-matiére, par
réémission d'électrons secondaires. Pour étre observable en microscopie électronique a ba-
layage, un échantillon doit donc répondre aux conditions suivantes : supporter le vide et un
bombardement électronique intense. Il doit aussi présenter une conductibilité électrique super-
ficielle pour éviter la formation de charges électriques qui déforment I'image.

Pour faciliter 1'observation des composites, une fine couche d’or a été pulvérisée sur les

échantillons, préalablement séchés, afin de rendre leur surface conductrice.

11.5. MESURE DU COMPORTEMENT VIS-A-VIS DE L’EAU
11.5.1. DETERMINATION DE LA CAPILLARITE

L'action capillaire représente la capacité d'un liquide a s’écouler dans les espaces étroits sans

I’aide et en opposition a des forces extérieures comme la gravité. Ces essais apportent des
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informations sur I'importance du réseau capillaire et la structure interne des matériaux. lls sont
également nécessaires pour caractériser la durabilité des composites cimentaires en complé-
ment & d'autres essais. L'absorption capillaire se produit lorsque le matériau est en contact
avec l'eau. La durabilité des matériaux, leurs propriétés mécaniques et thermiques sont égale-
ment affectées par le mouvement de I'eau dans les capillaires. L’essai a été effectué selon la
méthode décrite dans la norme européenne [NF EN 06]. Il consiste a déterminer le taux d'ab-
sorption par l'action capillaire, en raison des forces de succion. Des échantillons prismatiques
de dimension (40x40x160 mm?), préalablement séchés a I'étuve a 50°C jusqu'a stabilisation
de masse, sont recouverts latéralement par un film plastique thermo rétractable. Ce film isole
les quatre faces latérales de 1’échantillon de tout contact avec 1’ambiance extérieure. Il favo-
rise un écoulement unidirectionnel et empéche tout échange latéral. L'approvisionnement en
eau liquide est effectué par contact d’une des faces transversales de I'échantillon avec 1'eau
contenue dans un bac. Pour chaque éco-matériau, trois éprouvettes seches sont utilisées pour
effectuer l'essai d'absorption capillaire. Les échantillons sont immergés sur une hauteur de
5+1 mm. Le niveau d'eau dans le bac est maintenu constant automatiquement pour fixer les

conditions et ne pas perturber I'essai (Figure I1. 13).

Vahe de controle
powr fixer le ntvean de
leaun

Echamtillon — Y] N K N N

Noeau d'eau

Base perforee

DY\ e\ .\ e 1 &
Eau

Bac deau___

Figure Il. 13: Dispositif de mesure de l'absorption d’cau par capillarité

Les échantillons sont pesés réguliérement jusqu’a stabilisation de leur masse. L’absorption
capillaire, notée i, est le volume d’eau absorbée par unité de surface (mm®mm?). Elle est cal-
culée selon I’Equation 10 ou S; est la surface de la face immergée et M; la masse de

I’échantillon au temps t.
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M, - M,

' Do S Eq. 10
W i

Hi”

L’absorption capillaire est représentée en fonction de la racine carrée du temps pour
chaque éco-matériau. Pour les premiers temps d'absorption, la courbe obtenue est générale-
ment une droite croissante de type i= S.t"2, dont le coefficient directeur est appelé coefficient
de sorptivité (S en mm.s2), suivie d'un palier de saturation qui est atteint relativement rapi-
dement. Ce coefficient et 1’absorption capillaire maximale traduisent la capacité d'absorption

d'eau du composite.

11.5.2. DETERMINATION DE L’IMBIBITION

L’immersion totale est une méthode qui permet d'évaluer la fin de vie des matériaux stockés
par enfouissement en contact avec des sols saturés ou placés sous conditions extérieures donc
exposes a la pluie [1SO-02].

La méthode expérimentale consiste a immerger entierement les éprouvettes dans un bac
d’eau. La masse de ces éprouvettes est régulierement mesurée au cours du temps jusqu'a sta-
bilisation. Les échantillons ayant une densité inférieure a celle de l'eau, ils sont maintenus
immergeés entre une grille métallique et des supports (Figure Il. 14). Pour chaque type d’éco-

matériau, I’essai est répété trois fois en utilisant trois éprouvettes différentes.

Nreau d'eau

Grille métallique —

Echantillon

Supports

Figure Il. 14: Dispositif expérimental pour 1’essai d’imbibition

L’essai d’imbibition permet d’évaluer le coefficient d’absorption d’eau A¢ (kg.m2.s%2) mais
également la capacité maximale d’absorption d’eau des composites. Parallélement la porosité
accessible a I’eau des composites est estimée. Le coefficient d’absorption d’eau représente le
rapport de la masse d'eau absorbée AM (kg) par la surface extérieure totale d’ une éprouvette S

(m?) et la racine carrée du temps (Equation 11).
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AM
A, = G

De plus, la mesure de la différence entre la masse finale aprés immersion (Ms) et la masse

Eq. 11

initiale de 1’éprouvette séche (Mi) permet de déterminer la capacité maximale d’absorption

d’eau du composite (W) suivant I'Equation 12.

W (%) = M -M,
(/0)—M—X100 Eq. 12

La porosité représente la fraction du volume des vides sur le volume total d’un matériau (V).
Le volume des vides accessibles a 1’eau par capillarité peut étre obtenu en divisant le gain de
masse par la masse volumique de I’eau (peau). La valeur de la porosité, exprimée en pourcen-
tage, est comprise entre 0 et 100. L’essai d’imbibition permet d’estimer la porosité accessible

a I’eau des composites selon I’Equation 13 [MBO-04] :

Py Mf o Mi
Porosite(%) = v -100 Eq. 13

eau

C. L'INFLUENCE DES PROC;EDES DE TRAITEMENT SUR LES
GRANULATS ET LES MATERIAUX

I. IMPACT SUR LES PROPRIETES DES ANAS DE LIN

lIs existent deux critéres pour évaluer I’efficacité des procédés de traitement appliqués aux
anas de lin : la capacité d’absorption d’eau et la morphologie des anas. En effet la capacité
d’absorption d’eau doit étre réduite a une valeur minimale afin d’éviter la compétition pour
’eau entre le ciment et les anas de lin. Par ailleurs la forme et la structure interne des anas
doivent étre modifiées le moins possible aprés traitement pour garantir la préservation de

leurs propriétés isolantes.

I.1. CAPACITE D’ABSORPTION D’EAU

Le but des procédés de traitement par enrobage utilises est d'isoler les granulats lignocellulo-
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siques de la matrice cimentaire et, donc, d'empécher I'absorption d'eau par ces granulats. Ainsi
I’eau ajoutée au moment du malaxage peut servir a I’hydratation des espéces cimentaires et la
migration des molécules hydrosolubles des granulats vers la matrice est réduite. L'efficacité
de I’enrobage des anas de lin par 1’émulsion, 1’huile de lin, la chaux et la cire de paraffine a

été évaluée par un test d'absorption d'eau ou 1’cau de surface a été eliminée par du papier

d’essuyage.
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Absorption d'eau {wt %)
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Figure Il. 15 : Evolution de la capacité d’absorption d’eau des anas de lin en fonction

Le temps nécessaire pour atteindre I'état de saturation augmente avec 1’application d’un trai-

tement: 4 a 7h sont nécessaires pour les anas enrobés contre 3h pour les anas non enrobés

40 50

60 70

m Anas brut ¥ Paraffine

du temps selon le procédé de traitement appliqué

(Figure 1. 15, Tableau II. 3).

Tableau Il. 3. Données issues des courbes d’absorption d’cau

Traitement subi par | Absorption a la saturation Réduction Temps de saturation
les anas de lin (%) d’absorption (min)
(%)

Aucun 210,0 - 120
Emulsion 79,0 62 190
HDL 49,0 77 360

Chaux 67,7 68 180
Paraffine 31,5 85 420
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De plus, la capacité d'absorption maximale pour les anas enrobés par 1’émulsion, 1’huile de
lin, la chaux et la paraffine est de 79, 49, 67,7 et 31,5% respectivement, contre plus de 210%
pour les anas non enrobés. Ce résultat montre la capacité des matériaux non polaires, comme
la paraffine et 1’huile de lin, pour isoler les granulats lignocellulosiques et réduire leur carac-
tere hydrophile.

La Figure 11.16, montre que la capacité d'absorption d'eau par les anas bruts peut-étre due
d'une part a la structure poreuse a I’intérieur des anas, et d'autre part & la présence de rugosités

superficielles reparties de fagon hétérogene avec la présence de quelques pores en surface.

A (x1000) B (x2500)

Figure Il. 16: Caractérisation par MEB de la surface (A) et de la structure poreuse (B)
des anas de lin bruts

A partir des résultats ci-dessus, nous concluons que traiter les granulats lignocellulosiques n’a
pas ¢éliminé complétement le phénoméne d’absorption d’eau. Les anas enrobés continuent a
absorber I'eau mais en quantité moindre car la couche de revétement peut étre imparfaite et
ainsi entrainer une capacité d'absorption d'eau différente de zéro.

Ce phénomene peut étre expliqué soit par un revétement incomplet des anas, soit par la pre-
sence de microporosité ou/et de fissures détectées dans la couche d’enrobage (Figure I1. 18).
D'autres raisons permettent d'expliquer la persistance du phénoméne d'absorption d'eau apres
le traitement. Par exemple, le traitement ne forme pas toujours un bouchon a I’extrémité des
anas et la structure capillaire va permettre a 1’eau d’entrer (Figure II. 17 A et B). Dans le cas
des traitements par la paraffine et la chaux, les extrémités des granulats sont fermées prati-
quement completement (Figure Il. 17 C et D). L’existence d’un bouchon de chaux a
I’extrémité des anas n’a pas réduit de facon significative leur absorption d’eau a cause du
caractére hydrophile de la chaux (la chaux est capable d’absorber 1’eau). De plus, I’enrobage a
la chaux présente un important réseau de craquelures comme montré sur la Figure 11. 17. C.
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Figure Il. 17: Caractérisation par MEB de la surface (& gauche ) et de I’extrémité
(& droite) des anas traités
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Nous pouvons remarquer qu’il n’y a pas de différence importante entre I’enrobage par I’huile
de lin et la paraffine. Les courbes de la Figure Il. 15 présentent une évolution lente de
I’absorption en fonction du temps.

Les anas enrobés par la chaux auraient di posséder le plus haut taux d'absorption d'eau par
rapport aux autres types d’enrobages a cause du caractére hydrophile de la chaux. Le résultat
obtenu est probablement dd a la perte d’une quantité de chaux dans I'eau lors de ce test mini-
misant le gain de masse li¢ a 1’absorption d’eau.

Les courbes d'absorption montrent que I'absorption d'eau se fait a vitesse non constante selon
le type de traitement. La vitesse est directement proportionnelle a la capacité d’absorption a la
saturation : les granulats qui ont une valeur élevée de vitesse d'absorption d'eau, ont une
valeur élevée de capacité d'absorption a la saturation.

Dans tous les cas les anas enrobés présentent une cinétique plus lente que les anas bruts. Ce
phénomene est probablement dii au passage lent de certaines quantités d’eau dans les pores
vides de la couche enrobante. Les résultats obtenus sont en accord avec la littérature.

Khazma et al. [KHA-12][KHA-11] ont observé une diminution de I'absorption d'eau d'environ
50-60% pour les anas de lin traités par un élastomere synthétique, le polyéthyleneglycol-co-
acide citrique (PEC) et un mélange de pectine-polyéthylenimine. Le méme rapport de réduc-
tion a également été obtenu pour de la pulpe de betterave enrobée par de I'huile de lin et un
lait de ciment [MON-11].

Une réduction de la capacité d'absorption d'eau atteignant environ 75% a été obtenue pour des
anas de lin enrobés par de I'huile de lin [KHA-14]. Le traitement de copeaux de bois avec de
I'huile de lin a permis de diminuer de maniére significative leur absorption d'eau de 240% a
70%, soit une réduction est 71% [LED-00].

La méme réduction de I'absorption de I'eau a été observée dans le cas d’anas de lin enrobés
par un mélange de ciment-saccharose [KHA-08]. Le revétement de particules de tournesol
broyees en utilisant de la chaux hydratée (Ca(OH)2), de I'huile de lin et de la cire de paraffine
a été expérimenté [NOZ-12]. Les auteurs ont prouvé la haute capacité de la cire de paraffine
et de I’huile de lin pour changer le comportement hygroscopique des granulats. Une réduction

d’environ 67% a été obtenue suite au traitement par la chaux d’anas de lin [KHA-08].
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1.2. MORPHOLOGIE DES ANAS DE LIN AVANT ET APRES TRAITEMENT

La distribution de taille des anas de lin (avant et apres traitement) a été déterminée par analyse
d'image. Les observations conduites sur différents échantillons d’anas de lin mettent en évi-
dence des particules élémentaires de dimensions moyennes 7,39+4,41 mm en longueur et
1,14+0,46 mm en largeur. Les distributions incrémentales et cumulées des longueurs et lar-
geurs pour les anas non traités sont présentées sur la Figure 1. 18. Cette figure montre que
95% des anas ont une longueur comprise entre 1 et 16 mm et une largeur comprise entre 0,2
et 2 mm. Cependant, 70% de ces anas présentent une longueur de 3 a 9 mm et une largeur de
0,7a1,4 mm.
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Figure I1. 18: Distributions incrémentales ( ] ) et cumulées (—) des largeurs et
longueurs des anas de lin avant traitement

Les distributions incrémentales et cumulées des longueurs et largeurs pour les anas traités par
la paraffine sont présentées sur la Figure 11. 19. Cette figure montre que 95% des anas traités

ont une longueur comprise entre 1 et 13 mm et une largeur comprise entre 0,5 et 1,9 mm.
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Les distributions incrémentales et cumulées des longueurs, largeurs et surfaces pour les anas
traités par I’huile de lin, I’émulsion et la chaux ont également été déterminées (Annexe I). Les

résultats obtenus sont résumés dans le Tableau Il. 4.
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Figure I1. 19: Distributions incrémentales (]) et cumulées (—) des largeurs et
longueurs des anas de lin aprés le traitement par la paraffine

Les anas enrobés sont légerement plus courts que ceux non traités quel que soit le traitement.
En effet, les anas bruts, n’ayant subi aucun malaxage, sont ceux avec les plus grandes dimen-
sions. Par contre, tous les anas traites subissent un malaxage lors de la réalisation de
I’enrobage qui peut les casser. Ceci explique les valeurs inférieures de leurs longueurs et

surfaces par rapport aux anas bruts.
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Tableau Il. 4. Morphologie des anas de lin bruts et traités (plages d’appartenance de
95% de la population)

Echantillons Longueur (mm) Largeur (mm) Surface (mm?)
Bruts 3-17 0,6-2,1 2-22
Chaux 1-10 0,4-1,9 1-13
Emulsion 1-12 0,5-1,8 2-15
Huile de lin 1-11 0,4-2,3 1-17
Paraffine 1-13 0,5-1,9 2-16

1.3. MASSES VOLUMIQUES

Les anas de lin sont des granulats intéressants de par leur Iégereté. En effet ils présentent des
masses volumiques apparentes et réelles ayant pour valeurs respectives 88,2+32,1 et
389,8+1,5 kg.m=. 11 est donc important d’évaluer ’influence des traitements d’enrobage sur
leurs masses volumiques apparente et réelle. Une augmentation des masses volumiques est

mise en évidence pour tous les anas de lin ayant subi un procedé de traitement (Figure 11. 20).
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Figure Il. 20 : Masses volumiques réelles et apparentes des anas de lin bruts et traités

La masse volumique réelle des granulats est affectée par la masse volumique réelle de la subs-
tance d’enrobage, le rapport massique anas/substance d’enrobage et la capacité de la subs-
tance a pénétrer dans les pores des granulats tandis que la masse volumique apparente est
affectée par 1’organisation et la taille des granulats aprés traitement, en plus des trois facteurs

précédemment mentionnés (Tableau II. 5).
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Tableau Il. 5. Paramétres des procédés de traitement influengant les masses volumiques
des anas enrobés

Parametre Emulsion | Huile de lin Chaux Paraffine
Masse volumique réelle (kg/m?) 950 934 2750 900
Rapport massique anas/substance 5 5 15 0.24
d’enrobage

L’augmentation de la masse volumique apparente est plus importante que celle de masse vo-
lumique réelle. Cette observation peut s’expliquer par : (i) la réduction de la taille des vides
entre les granulats apres traitement due a leur agglomération et (ii) la réduction de la taille des
anas apres traitement liée aux opérations de malaxage (comme montré au paragraphe 1.2).

La structure en nid d’abeille a I’intérieur des anas bruts (Figure II. 16) et traités (Figure Il. 21)
étant préservée, la masse volumique réelle serait principalement affectée par les différences de
substances d’enrobage.

Les anas de lin enrobés a la paraffine sont ceux qui présentent les plus faibles augmentations
de masses volumiques apparente (+115%) et réelle (+65%). L’enrobage a la chaux conduit
aux augmentations les plus importantes avec +150 et +140%, respectivement, pour les masses
volumiques apparente et réelle. Ces résultats sont cohérents avec les parameétres des procédés
de traitement indiqués dans le Tableau Il. 5 : la paraffine est la substance la plus légére et la
moins utilisée en quantité ; la chaux est la plus lourde.

Dans le cas de I’enrobage a I’huile de lin et a I’émulsion, les masses volumiques réelles ont
augmenté respectivement de 92 et 101% (Figure Il. 20). Les masses volumiques réelles de
I’huile de lin et de I’émulsion d’huile de lin avant oxydo polymeérisation sont trés proches et
égales a environ 2,4 fois celle des anas de lin. L’oxydo polymeérisation de I'huile de lin avec le
temps conduit a une augmentation de sa masse volumique et par conséquent la masse volu-
mique des anas traités est également augmentée. L’augmentation 1égerement plus importante
dans le cas de I’émulsion peut étre liée a la présence de poussieres dans cette dernicre.
Khazma et al. ont également obtenu des augmentations de masse volumique réelle des anas
apres enrobage : 40% avec un traitement par le polymére PEC (polyéthyléne glycol-co-acide
citrique) [KHA-11] et 60% avec un traitement par un mélange polyéthylenimine-pectine
[KHA-12]. Les autres auteurs ne donnent pas de valeurs de masse volumique réelle pour leurs
granulats lignocellulosiques traités [MON-11] [KHA-08] [LED-00].
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Il. IMPACT DES PROCEDES SUR LES PROPRIETES DES ECO-
COMPOSITES

11.1. PROPRIETES THERMIQUES

La technique de la source plane transitoire (TPS) est appliquée a I'évaluation de la capacité
thermique et de la conductivité thermique des composites cimentaires apres 28 jours de cure
(HR=90% et T=20+2°C) et séchage a 50°C jusqu’au masse constante des éprouvettes.

La conductivité thermique et la capacité thermique volumétrique des bétons légers élaborés, a

I'état sec, sont présentées dans le Tableau II. 6.

Tableau Il. 6 : Propriétés thermiques des composites a base d’anas de lin

Capacité ther-

Echantillon Masse volumique Conductivité Diffusivité mique V.
pa (kg/m?) A (W/mK) a (mm#/s) Cp (MJI/MK)
Standard 515,0£13,0 0,114+0,006 0,395+0,036 0,312+0,019
Emulsion 774,518,0 0,124+0,002 0,110+0,014 1,001+0,124
HDL 801,046,0 0,160+0,002 0,176+0,014 0,907+0,001
Chaux 825,045,0 0,174+0,002 0,098+0,031 1,77340,033
Paraffine 750,045,0 0,168+0,005 0,250+0,010 0,673+0,009

Les résultats obtenus montrent la faible conductivité thermique d’un composite cimentaire
contenant des anas de lin bruts. Cette propriété est étroitement liée a la structure alvéolée des
anas bruts (Figure I1. 16). Les traitements des anas ne modifient pas significativement cette
structure. En effet les matiéres d’enrobage n’obstruent pas dans les pores des anas, leur struc-
ture alvéolée reste ouverte (Figure I1. 21- micrographes A, B, C et D). La structure caverneuse
des composites élaborés avec les anas contribue également et fortement a la bonne capacité
d'isolation thermique de ce type de matériaux. Comme le montre la Figure Il. 22, le composite
élaboré avec des anas bruts présente une structure caverneuse qui est conservée apres le trai-

tement des granulats.
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B- traitement par "huile de lin (x500)

C- traitement par la chaux (x1000) D- traitement par la paraffine (x1000)

Figure Il. 21 : Conservation de la structure alvéolée des anas de lin aprés enrobage
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B- traitement par I’émulsion (x50) C- traitement par "huile de lin (x100)
; . - o o R o

D- traitement par la chaux (x50) E- traitement par la paraffine (x50)

Figure Il. 22. Aspect caverneux des différents composites
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Par ailleurs, les anas bruts ont une faible conductivité thermique de 0,06 W.m™.K comparé a
1,07 W.m™.K™* pour une péate de ciment [ABD-10]. Une différence de conductivité thermique
entre les composites d’anas bruts et traités a été observée. Cette derniére propriété augmente
apres traitement des anas comme le montre la Figure Il. 23, alors qu’une conductivité ther-
mique faible est préférable pour une meilleure isolation. En conséquence, grace aux résultats
obtenus, il est clair que I'augmentation de conductivité thermique de nos composites est due

aux différents traitements que les anas ont subi.
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Figure Il. 23. Conductivité thermique des différents types d'anas

Cette faible augmentation de la conductivité est accompagnée d’une diminution de la diffusi-
vité de la chaleur a travers les composites qui reste faible apres les traitements d’enrobage a
I’émulsion, 1’huile de lin et la chaux. La chaleur massique des composites refléte leur capacité
a échanger I’énergie (chaleur) avec le milieu extérieur. L’augmentation de la valeur de ce pa-
rametre se traduit par une diminution des performances thermiques des matériaux. La faible
augmentation de la conductivité est également accompagnée d’une forte augmentation de la
capacité thermique volumiqgue qui est augmenté apres les traitements.

La relation entre les propriétés thermiques (conductivité thermique, capacité thermique et
diffusivité thermique), la porosité et la composition minérale de matériaux isolants poreux a
été étudiée par de nombreux chercheurs [PIA-13] [LIH-15]. Nous utiliserons ici la masse vo-
lumique apparente a place de la porosité pour comparer les différents composites car il y a

une forte relation entre ces deux propriétés pour des matériaux similaires.
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L’enrobage peut affecter les propriétés thermiques des granulats par deux facteurs princi-
paux : les propriétés thermiques de la substance d’enrobage et son effet sur la porosité des
granulats due a la possible pénétration de cette derniére par les sections radiales.

On peut s’attendre a ce que les propriétés thermiques des granulats affectent les propriétés
thermiques du composite qui les contient.

La conductivité thermique de I’huile de lin et de la paraffine (0,17 et 0,25 Wm™.K™ respecti-
vement) comparée a celle d'anas de lin bruts (0,06 Wm™.K1) peut expliquer l'augmentation de
la conductivité thermique des composites contenant des anas traités par I’huile de lin,
I’émulsion et la paraffine par rapport au composite standard comme montré dans le Tableau
. 6.

La conductivité thermique (0,124 Wm.K1) du composite contenant les anas traités par
I’émulsion n’est pas significativement différente de celle du composite standard. Par contre
elle est plus faible que celle du composite avec des anas enrobés a 1’huile de lin. Ceci peut
étre lié a leur différence de masse volumique.

La forte augmentation de la conductivité thermique des composites avec anas traités par la
chaux et la paraffine peut étre liée a la conductivité thermique élevée de ces substances (0,87
et 0,25 W.mL.K™, respectivement) comparée a celle des anas de lin bruts.

L'augmentation de la masse volumique apparente des différents composites élaborés avec les
anas traités indique que ces derniers sont globalement plus compacts et donc moins isolants.
Ces résultats sont en accord avec les travaux de Ledhem [LED-00].

Beaucoup de travaux ont confirmé que la conductivité thermique du matériau composite dé-
pend de la microstructure de la matrice et des masses volumiques apparentes des granulats
[TOL-00] [KHA-11].

Cependant cette augmentation de la conductivité thermique est trés faible par rapport a la
forte augmentation des résistances mécaniques. Ceci sera montré dans le paragraphe sur les
essais mécaniques. Par conséquent, ce type de composite appartient toujours a la classe des
bétons légers d'isolation : une conductivité thermique inférieure a 0,3 W.m1. K%, une masse
volumique apparente inférieure a 2000 kg.m™ selon la classification de la RILEM [RILEM-
78].

11.2. RESISTANCES MECANIQUES

L'objectif principal des procédés d'enrobage des anas de lin est d’élaborer un matériau isolant

avec des propriétés mécaniques acceptables. Les propriétés mécaniques des composites prépa-
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rés avec des anas de lin enrobés et non enrobés ont été évaluées par la mesure de leurs résis-
tances a la flexion et a la compression, et la détermination du module d’élasticité. Les résul-
tats présentés sur la Figure 11. 24 montrent que les résistances mécaniques augmentent lorsque
les anas sont enrobés. Cette amelioration des propriétés mécaniques dépend fortement de la

nature des substances utilisées pour traiter les anas.
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Figure Il. 24. Résistances a la compression et a la flexion, module d’élasticité des
composites en fonction du type d’enrobage des anas

Les résistances mécaniques, a la flexion et a la compression, des composites élaborés avec les
anas traités ont fortement augmenté par rapport a celles du composite standard. 1l en est de
méme pour le module d’¢élasticité. Ainsi I’augmentation de la résistance a la flexion se situe
entre 300% (enrobage a I’émulsion) et 2600% (enrobage a la chaux) et celle de la résistance a
la compression entre 460% (enrobage a 1’émulsion) et 3800% (enrobage a la chaux).

Cette augmentation est probablement liée a I'amélioration des propriétés mécaniques et a
I’augmentation de la force a la compression des anas de lin apres traitements. En effet, les
anas bruts qui résistent a une force inférieure a 1000 N, voient augmenter leur résistance avec

un enrobage comme indiqué sur la Figure 11. 25. Les anas enrobés a I’huile de lin opposent la
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force la plus faible, ceux traités a la chaux la plus forte.
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Fiqure Il. 2. Force exercée sur les différents types d'anas

Cette amélioration des propriétés mécaniques des composites a lieu avec une augmentation de
plus de 50% de leur masse volumique apparente. Dans les mémes conditions d'élaboration des
composites, Khazma et al. [KHA-08] ont obtenu une résistance mécanique plus élevée mais
avec une augmentation plus importante de la masse volumique apparente dans le cas d’un
traitement des anas de lin par un mélange ciment-saccharose. Ledhem et al. [LED-00] ont

trouvé une légere baisse de résistance avec des copeaux de bois enrobés par de I'huile de lin.

Figure Il. 26. Observation au MEB de I'adhérence granulats/matrice cimentaire (x500)
des composites standards
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Cette amélioration des résistances mécaniques peut étre expliquée par la meilleure hydratation
de la matrice cimentaire et une réduction de la zone interfaciale entre la matrice et les granu-
lats lignocellulosiques [KHA-08] [BED-09] [BED-07]. Pour des granulats lignocellulosiques
enrobés par de la paraffine, une amélioration de I'adhérence entre les granulats enrobés et une
matrice de chaux a aussi été observée par Nozahic et Amziane [NOZ-12].

Selon Zimbelmann [ZIM-85] [ZIM-87] la moitié de la distance interfaciale est un film d'eau
entourant les granulats apres mélange. Pendant la cure, les produits d'hydratation du ciment se
développent dans ce film d'eau, prennent sa place et suppriment la zone interfaciale entre les
granulats et la matrice cimentaire. Dans le cas des granulats lignocellulosiques bruts, leur
caractére hydrophile élevé empéche la formation de ce film d'eau. Donc, les produits d’hydra-
tation ne sont pas capables de se propager dans la zone interfaciale et un vide apparaitra entre
les granulats et la matrice comme le montre la Figure 11.26. Selon une autre hypothése, en
absorbant de 1’eau, les granulats gonflent et occupent un espace plus important au sein du
composite que dans leur état sec [ROW-98]. Apres la cure de 28 jours (HR=97%, T=23°C)
des échantillons cimentaires et durant le séchage, les granulats végétaux perdent 1’eau absor-
bée et leur volume diminue. Un vide apparait donc entre la matrice et les granulats la Figure
I1.26. Les différents enrobages réalisés rendent les anas moins hydrophiles de sorte que le film
d'eau peut se former et les produits d'hydratation se propager dans la zone interfaciale. Ainsi
la zone de vide a disparu (Figure 11.27) et I'adhérence entre la matrice cimentaire et les granu-
lats est améliorée.

L'amélioration significative des propriétés mécaniques des composites d’anas traités par la

chaux est liée a la parfaite comptabilité de ’enrobage avec la matrice cimentaire.
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Figure Il. 27. Observation au MEB de l'adhérence granulats/matrice cimentaire des
composites élaborés avec les anas traités

Une étude en microscopie électronique a balayage a également été réalisée pour caractériser
les especes minérales formées et I'influence de I'enrobage sur I'hydratation du ciment. Pour le
composite standard, de ’ettringite et des cubes de carbonate noyés dans un gel de C-S-H
peuvent étre observés dans la matrice et de ’ettringite est visible a proximité du granulat

végétal (Figure Il. 28).
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Figure Il. 28. Développement de la microstructure au sein de la matrice cimentaire (A)
et a proximité des anas bruts (B) (x5000)

C- traitement parla chaux (x10000) D- traitement par la paraffine (x5000)

Figure I1. 29. Développement de la microstructure au sein de la matrice cimentaire
selon le traitement des anas
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Pour le composite élaboré avec des anas traités, la microstructure montre des prismes de car-
bonate recouverts d'un gel de matrice (Figure Il. 29). Ce gel de matrice est un entremélement
intime de C-H amorphe et de gel de C-S-H selon Mouret et al. [MOU-99]. Il est également
possible d’observer dans le cas des composites avec anas traités a 1’huile de lin et la chaux
une présence marquée d’ettringite.

L'observation au MEB de la matrice cimentaire a proximité des anas enrobes par la paraffine
montre un gel matriciel de C-S-H de structure filamenteuse et de la Portlandite ayant une
morphologie plaquettaire (Figure Il. 30, micrographe D). Ces deux espéces minérales sont
dans des genres de sphéres. L’enrobage des anas a la paraffine conduit a un meilleur dévelop-
pement des C-S-H dans la matrice comparé au composite standard. Cependant, les réactions
d'hydratation du ciment semblent étre incomplétes car la microstructure présente encore beau-
coup de gel matriciel. Les anas de lin sont connus pour leur capacité hydrophile élevée. Les
pectines et les hémicelluloses sont les composants qui peuvent se dissoudre dans le milieu
cimentaire durant le mélange des anas avec le ciment et I'eau. Leur dissolution peut géneérer
un retard de prise du ciment. Le peu de gel cimentaire hydraté observé avec le béton préparé
avec des anas non enrobés conduit a une faible résistance. L'hydratation du ciment semble
normale avec le traitement a la paraffine des anas.

Dans le cas des composites contenants des anas traités a I’huile (huile de lin ou émulsion), la
matrice a proximité des granulats ne présente pas un développement optimal. 1l est possible
d’observer des sphéres qui sont peut-étre des gouttes d’huile résiduelle (Figure 11.30, micro-
graphes A et B). Le composite élaboré avec les anas enrobés par la chaux montre la présence
d’ettringite au voisinage et sur les granulats.

La diminution de la capacité d’absorption d’eau des anas permet une meilleure adhérence
entre le ciment et les granulats. Cependant quel que soit le traitement appliqué aux anas,
I’hydratation du ciment semble incompléte. Toutefois, les résultats obtenus mettent I'accent
sur I'impact de I’enrobage sur (i) I'inhibition de la diffusion de certains composants des anas
dans la matrice (polysaccharide, par exemple), (ii) la diminution de I'absorption d'eau condui-
sant a une quantité d'eau suffisante dans le mélange pour I'nydratation du ciment. Avec les
anas non enrobés, une partie de I'eau de gachage est absorbée par les granulats et n’est pas
disponible pour les réactions d'hydratation du ciment. En outre des molécules solubles dans
I'eau peuvent étre libérées par les anas et ralentir la prise. Ainsi I'amélioration des résistances

mécaniques peut étre dde a la bonne adhérence entre les anas traités et la matrice cimentaire.
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A - traitement par I’émulsion (x2400)
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.. s

- traitement par la chaux (x2500) D-traitement par la paraffine (x5000)

Figure Il. 30. Observation en MEB de I'aspect de la matrice cimentaire a proximité des
anas enrobés

11.3. VARIATIONS DIMENSIONNELLES

Les composites lignocellulosiques sont connus pour présenter des variations dimensionnelles
élevées. Toutefois, il est nécessaire de se rapprocher au mieux de la valeur cible. Cette section
concerne I’évaluation de I’impact des procédés d’enrobage sur les variations dimensionnelles
au séchage et extrémes. Ces variations doivent étre inférieures a 1 mm.m™ pour un mortier
classique selon la norme [NF EN 04]. Ces variations sont susceptibles de créer des fissures
dans les matériaux composites aux échelles macroscopiques et microscopiques a cause des
contraintes développées. Ces fissures peuvent permettre aux agents agressifs de pénétrer dans
le composite [MON-11].
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11.3.1. VARIATIONS DIMENSIONNELLES AU SECHAGE

Le retrait a été mesuré durant 28 jours de séchage pour les composites élaborés avec des anas
de lin bruts et enrobés par 1’huile de lin, I’émulsion, la chaux et la paraffine

Les variations dimensionnelles des composites lignocellulosiques durant le séchage (VDS)
sont une difficulté rencontrée car les granulats lignocellulosiques gonflent avec I'augmenta-
tion de la teneur en humidité et rétrécissent lorsqu’ils perdent leur humidité [MOH-05].

La Figure Il. 31 montres I’effet des différents enrobages sur le comportement du retrait au
séchage au cours du temps. Les courbes devraient étre descendantes car il s’agit d’un retrait
(diminution de la taille des éprouvettes au cours du séchage) mais nous avons choisi de pré-
senter les résultats en valeur absolue.

Une évolution rapide des dimensions dans les premiers jours est détectée avec la majorité des
enrobages. L'effet de I'enrobage est clair sur le temps de stabilisation et la valeur des VDS.
Les VDS sont particuliérement importantes durant les premiers jours, mais elles ont tendance
a se stabiliser aprés 10-15 jours pour les composites avec les anas traités et moins de 6 jours
pour les composites avec des anas non traités. Ainsi, la capacité d’absorption d’eau, la porosi-
té, le remplissage de la porosité et I’affinité de la substance d’enrobage pour I'eau jouent un
role essentiel dans le changement dimensionnel des matériaux composites.

Apres la diminution de leur pouvoir hydrophile, les anas traités n’arrivent plus a échanger
I’eau comme les anas bruts. La quantité d’eau absorbée diminue mais elle ne s’annule pas.
Cette eau absorbée va jouer un role important dans la réduction des VDS étant donné que les
anas de lin au cours du séchage libérent cette quantité d’eau absorbée progressivement, lais-
sant le ciment se déshydrater lentement, ce phénoméne augmente le temps de stabilisation et
conduit aux variations dimensionnelles réduites [BAI-05] [KHA-08].

Ce phénomeéne est observé pour tous les enrobages car nous avions remarqué qu’aucun
n’était parfait et qu’il existait de trés petites zones non couvertes (Figure 1. 17, micrographes
A, B, C et D) permettant 1I’absorption et le stockage d’une faible quantité¢ d’eau. Ce stock sera
évacué petit a petit durant le séchage évitant le séchage rapide et diminuant par suite les VDS
[BAI-05]. L’enrobage a la chaux conduit a une diminution plus importante des VDS qu’autres
enrobages, sans doute de par la microporosité plus prononcée de la couche enrobante (Figure
II. 17 C).
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Figure I1. 31. Evolution au cours du temps de la variation dimensionnelle au séchage
des composites d'anas de lin en fonction des procédés d’enrobage appliqués
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Il est probablement impossible d'éliminer complétement les variations dimensionnelles dans
les composites a base d’anas, mais une diminution des VDS peut étre obtenue par un revéte-
ment. Dans tous les cas d’enrobage, les VDS diminuent d’un facteur 2 a 3 mais demeurent
supérieures a la valeur cible (1 mm.m™). Les valeurs de VDS de nos composites avec des anas
enrobés different peu de celles obtenues pour un composite contenant des anas enrobés par un

mélange ciment-saccharose [KHA-08].

11.3.2. VARIATIONS DIMENSIONNELLES EXTREMES

Les bétons lignocellulosiques sont connus pour leurs importantes variations dimensionnelles
extrémes (VDE). Ce phénomeéne est di a la grande capacité des matériaux lignocellulosiques
a absorber I'eau. La mise en contact des particules lignocellulosiques avec I'eau conduit a un
phénomeéne d’absorption responsable d’un gonflement structurel [NOR-16]. Ce gonflement
arrive lorsque ’cau diffuse dans les parois cellulaires et vient former avec les composés
hydrophiles des liaisons hydrogénes. Un phénomene de gonflement des granulats lignocellu-
losiques se produit au sein de ces matériaux conduisant a une augmentation des dimensions
des composites [MON-11].

Les composites cimentaires formulés avec les anas enrobés ont un comportement dimension-
nel qui différe de ceux contenant des anas de lin bruts. Ce résultat est dd a la protection appor-
tée par I’enrobage qui réduit 1’absorption d’eau et ainsi empéche le phénomene de gonflement
des anas lors de leur immersion dans 1’eau. L'immersion de ces composites secs dans de l'eau
conduit a une augmentation de leurs dimensions liée au gonflement des granulats lignocellu-
losiques a l'intérieur. L’évolution au cours du temps des variations dimensionnelles des com-
posites élaborés est présentée sur la Figure Il. 32. La valeur finale de cette évolution repré-
sente la variation dimensionnelle extréme (VDE). Le composite préparé avec des anas enro-
bés par la paraffine a donné la plus faible valeur de VDE (3,2 mm.m™) avec une cinétique
plus lente par rapport aux composites d’anas enrobés par les trois autres substances. Néan-
moins, les valeurs de VDE obtenues pour nos composites d’anas enrobés sont également infé-
rieures a 5,5 mm.m, valeur obtenue pour un composite élaboré avec des pulpes de betterave

enrobées au ciment [MON-11].
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composites d'anas de lin en fonction des procédés d’enrobage appliqués
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Le composite standard et d’anas traités par 1’émulsion n'ont pas résisté a I'immersion dans
I'eau : les échantillons se sont écroulés aprés deux jours d’immersion. Cette faible résistance a
I'eau peut étre expliquée par la faiblesse de la matrice cimentaire de ces composites, qui ré-
sulte de la faible compatibilité entre les granulats et le ciment (molécules solubles dans I'eau
libérées dans la pate de ciment et également compétition pour I'eau entre les granulats et le
ciment au cours du processus de fabrication). Les taux élevés d'absorption d'eau et le gonfle-
ment de ces granulats conduisent a des variations dimensionnelles insupportables pour le
composite, responsable de sa défaillance mécanique [MON-11].

L’effet des variations dimensionnelles des granulats sur leur composite dépend de leur rigidité
et de leurs variations dimensionnelles avant et apreés contact avec 1’eau. Cette rigidité étant
affectée par le type d’enrobage (comme montré au paragraphe I1.2. Figure 11.25).

Les valeurs des variations dimensionnelles au séchage et extrémes obtenues avec les diffé-
rents traitements sont résumées dans le Tableau Il. 7. Ce tableau montre que pour tous les
types d’enrobage, les VDS et VDE diminuent par rapport au standard. Les valeurs des VDS et

VDE baissent d’au moins 47% et 26%, respectivement, suite aux traitements des anas.

Tableau Il. 7 : Récapitulatif des valeurs des variations dimensionnelles obtenues avec
les différents traitements

_ Variations dimensionnelles (mm.m)
m . A
Composites Séchage Extréme
Standard 9,5 7,0
Emulsion 5,0 4,5
HDL 4,5 5.2
Chaux 3,1 5,2
Paraffine 4,3 3,2

I1.4. MESURE DU COMPORTEMENT VIS-A-VIS DE L’EAU
11.4.1. LA CAPILLARITE

Pour évaluer le comportement des éco-matériaux vis a vis de I’eau, des tests de capillarité ont
été menés. La capillarité est la capacité d'un liquide a circuler dans des espaces étroits comme
les ouvertures d'un matériau poreux sans l'aide et en opposition a des forces extérieures
comme la gravité. Ces essais apportent des informations sur I'importance du réseau capillaire

et la structure interne des matériaux. Ils sont également nécessaires pour caractériser la dura-
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bilité des composites cimentaires en complément d'autres essais. Leurs propriétés mecaniques
et thermiques sont aussi affectées par le mouvement de I'eau dans les capillaires. Ce test peut
étre considéré comme représentatif d’un béton exposé a l'eau. L’évolution de I’absorption

capillaire (i) en fonction de la racine carrée du temps est représentée sur la Figure I1. 33.
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Figure 11. 33: Evolution de I’absorption capillaire i en fonction de la racine carrée de
temps pour les différents composites

Les courbes obtenues ont permis de calculer 1’absorption capillaire d’eau imax et la sorptivité S
des matériaux (Tableau Il. 8) pour chaque composite. La pente de la premiére partie linéaire
de la courbe définit la sorptivité précoce [IOA-08], comme montré sur la Figure Il. 34. La

sorptivité représente la vitesse de montée d'eau par capillarité.

Tableau Il. 8 : Paramétres de la cinétique d’absorption d’eau par capillarité des diffé-
rents composites

paramétre Standard Emulsion HDL Chaux Paraffine
(mr'n’;;f‘:mz) 28,75 10,06 13,06 25,99 6,53
S (m/s'?) 0,0144 0,0062 0,008 0,0139 0,0046
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Figure Il. 34 : Premiéres parties linéaires des courbes d’absorption capillaire en
fonction de la racine carrée du temps

La diminution de la sorptivité des composites apres 1’enrobage des anas peut étre principale-
ment liée a une absorption moins importante des anas enrobés. Cependant les pores de la
structure alvéolée des anas étant beaucoup moins accessibles a I'eau aprés 1’enrobage, la sorp-
tivité des anas pourrait baisser et donc entrainer la diminution de la sorptivité du composite.
Le composite élaboré avec des anas enrobés présente une structure caverneuse (Figure 11 22,
micrographes B, C, D et E) mais moins prononcée que dans le cas du composite standard
comme le montre le micrographe A de la Figure Il. 22. La structure caverneuse permet la pé-
nétration d’une certaine quantité d’eau au sein des matériaux cimentaires et donc conduit a
I’augmentation de I'absorption d’cau par capillarité.

Les plus hautes valeurs de sorptivité (0,014 mm.s¥?) et d’absorption capillaire
(28,75 mm®.mm) ont été obtenues pour le composite standard. A I’inverse le composite pré-

paré avec les anas de lin revétus par la paraffine présente les plus basses valeurs de sorptivité
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(0,0046 m.s V2 et d’absorption capillaire (6,53 mm®.mm2). La sorptivité des composites éla-
borés avec des granulats traités a été réduite d’un facteur 1,8 ; 2,3 et 3,1, respectivement suite
a I’enrobage a I’huile de lin, I’émulsion et la paraffine (Tableau II. 8). Dans le cas de
I’enrobage a la chaux, la sorptivité du composite reste proche de celle du composite standard.
Cela pourrait étre attribué a I’existence d’une microporosité dans la couche enrobante [ALM-
16].

Une valeur de sorptivité plus élevée (0,17 mm.s /) a été observée pour un composite préparé
avec des anas de lin fibre non traités [DUP-05]. Cependant ces anas présentaient des dimen-
sions moins importantes : 95% avaient une longueur et une largeur comprises, respective-
ment, entre 0 et 14 mm et entre 0 et 1,3 mm. La réduction de la taille des granulats conduit a
la diminution des pores dans le composite et a une moindre capillarité. Lorsqu’un composite
contient de grands pores d'aération alors il a une faible capillarité [IOA-08]. Les différentes
valeurs de sorptivité peuvent étre liées au remplissage de la porosité de la matrice, a ’affinité
de la substance d’enrobage avec l'eau mais aussi a la taille des pores dans le composite. Ceci

montre la nécessité d’enrober les anas de lin pour diminuer la sensibilité du composite a l'eau.

11.4.2. L’ IMBIBITION

Lors du séjour des composites cimentaires dans 1’eau, leur masse a ¢ét€¢ mesurée.
L’augmentation de la masse des composites preparés avec les anas bruts et traités est présen-
tée dans la Figure I1. 35. L’absorption d’eau W est représentée en fonction de la racine carrée
du temps pour chacun des composites étudiés. Les courbes obtenues permettent de déterminer
la capacité maximale (Wmax) et le coefficient (Ac) d’absorption d’eau.

L’enrobage des anas de lin modifie le comportement hydrique des éco-composites étudiés. En
effet ’amélioration des propriétés hydriques des matériaux aprés traitement des granulats li-
gnocellulosiques est notable. Les quatre traitements réduisent I’absorption maximale d’eau
mais aussi le coefficient d’absorption et la porosité. Les traitements a la paraffine et a I’huile
de lin réduisent le plus ces trois parametres (~50%).

La Figure Il. 35 montre, pour les premiers temps d'absorption d’eau des composites, une ciné-
tique qui différe selon le type d’enrobage : le composite avec les anas bruts est celui qui ab-
sorbe I’ecau le plus rapidement ; le composite avec les anas traités a la paraffine présente
I’absorption la plus lente. Les composites élaborés avec les anas de lin non traités et traités
par émulsion n’ont pas résisté au-dela de deux jours d’immersion dans 1’eau. Cette faible ré-
sistance a I’eau pour les composites €laborés avec les anas non traités peut s’expliquer par un

mauvais développement de la matrice cimentaire de ce type de composite [KHA-14]. En ce
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qui concerne la faible résistance pour les composites d’anas traités par émulsion, cela est d
probablement a la composition chimique des poussiéres ou éventuellement a 1’oxydo polymé-

risation incompléte de I'émulsion qui peut causer sa décomposition dans la matrice cimen-

taire.
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Figure Il. 35: Effet de I’enrobage des anas de lin sur I’absorption d’eau par imbibition
des composites

Les valeurs du Tableau Il. 9 montrent que I’absorption maximale des composites préparés
avec les anas bruts atteint environ 79%. Cette valeur est due a la porosité importante détectée
par 1’évaluation microscopique des composites. De plus, les anas au sein des composites ab-
sorbent une certaine quantit¢ d’eau. Cette augmentation est moindre avec tous les traitements
appliqués aux anas. La diminution de I’absorption des composites est due a la diminution du
caractére hydrophile des anas traités. La littérature relate des travaux ou le traitement de co-
peaux de bois avec de I'huile de lin a également permis de diminuer de maniére significative
I'absorption d'eau des composites obtenus de 48% a 24% [LED-00].
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Tableau Il. 9 : Paramétres de la cinétique d’absorption d’eau par imbibition des
différents composites

Composites Standard Emulsion Huile de lin Chaux Paraffine
Wmax (%) 79,2+ 3,5 40,2 £1,7 340+£1,0 59,4 £2,3 338+1,0
Ac (kg.m?2.s%?) | 0,520+0,014 | 0,242+0,009 | 0,165+0,009 | 0,348+0,006 | 0,096+0,040
Porosité (%) 48,7+1,8 29,0+0,6 28,7+0,8 406+14 28,5+ 0,1

Par ailleurs le coefficient d’absorption d’eau du composite avec les anas bruts est supérieur a
ceux des composites fabriqués en utilisant les anas de lin traités. Le traitement des anas a la
paraffine conduit au composite ayant le plus faible coefficient d’absorption d’eau. Des valeurs
de coefficients d’absorption d’eau, comprises entre 1,6 et 2,3 kg.m2.s2, donc beaucoup plus
élevées, ont été obtenues pour un composite cimentaire élaboré avec des pulpes de betteraves
déshydratées [MBO-04]. Cet écart peut étre expliqué par la différence de nature des granulats
végétaux et de procédure d’élaboration. Cette étude permet de confirmer les bonnes propriétés
des composites €laborés grace a des anas de lin. Une absorption d’eau élevée témoigne de
I’existence de pores et de vides au sein du matériau. Or ces pores sont déterminants pour la
résistance et la durabilité du composite.

Les résultats obtenus par Al-Mohamadawi et al. [ALM-15] montrent logiquement qu’il existe
une corrélation entre coefficient d’absorption d’eau, capacité maximale d’absorption d’eau et
porosité. Les éco-matériaux formulés avec les anas de lin traités par la paraffine et I’huile de
lin présentent les valeurs minimales de ces trois parametres (Tableau II. 8).

Le comportement vis-a-vis de I’eau de la substance d’enrobage contrdle les propriétés hy-
driques des composites. Lorsque les anas ont été enrobés avec une substance hydrophobe
comme la paraffine et I’huile de lin, le composite résultant présente des caractéristiques
d’absorption d’eau inférieures a celles du composite contenant les anas enrobés a la chaux,
I’enrobage a la chaux étant hydrophile.

Les résultats montrent également I'effet du traitement d’enrobage des granulats lignocellulo-
siques sur le comportement des composites élaborés vis a vis de I’eau. L’essai d'imbibition a
montré I’amélioration de la résistance a 1’eau des composites formulés avec les anas de lin
traités comparés au composite standard. Le traitement réalisé avec une substance hydrophobe

s’est montré le plus performant surtout en ce qui concerne la capacité d'absorption d'eau.

100



CHAPITRE II ELABORATION ET CARACTERISATION DES

ECO-COMPOSITES A BASE D’ANAS DE LIN

I11. CONCLUSION

Le travail présenté dans ce chapitre montre I'effet du traitement par différentes substances

d’enrobage (I’huile de lin, une émulsion d’huile de lin, la chaux et la cire de paraffine) sur les

propriétés des anas de lin. Ces anas sont incorporés dans une matrice cimentaire et les pro-

priétés hydriques, mécaniques, thermiques et microstructurelles des composites résultants

déterminées. Les résultats obtenus sont en accord avec la majorité des travaux trouves dans la

littérature. Concernant 1’effet des traitements sur les propriétés des anas plusieurs remarques

peuvent étre faites :

— les substances d’enrobage utilisées modifient le comportement des anas de lin vis a vis

de I’eau en recouvrant leur surface et en empéchant celle-ci de pénétrer dans leur

structure poreuse. Ainsi la capacité d'absorption d'eau a été réduite de 62, 77, 68 et

85%, respectivement, apres traitement des anas par 1’émulsion, 1’huile de lin, la chaux

et la paraffine ;

— les masses volumiques apparentes augmentent de 117, 130, 153 et 116% et les masses

volumiques réelles de 109, 92, 141 et 65% pour les anas traités par I’émulsion, 1’huile

de lin, la chaux et la paraffine respectivement.

L'étude de I’effet des traitements d’enrobage des granulats lignocellulosiques sur le compor-

tement des éco-matériaux élaborés conduit aux conclusions suivantes :

I’incorporation d’anas traités au sein de la matrice cimentaire entraine une aug-
mentation de masse volumique apparente d’environ 50% par rapport & un compo-
site d’anas bruts et induit également une augmentation de la conductivité ther-
mique d’environ 30-40%. Cependant les résistances mécaniques sont améliorées
comparées a celles du composite standard ;

I’objectif de 1 mm.m™ pour les variations dimensionnelles n’est pas atteint.
Cependant la réduction obtenue grace aux enrobages est de 25 a 55% pour les
VDE et de 45 a 67% pour les VDS;

une amélioration de la résistance a I’eau des éco-matériaux formulés avec les anas
de lin traités comparé a 1’éco-matériau standard est obtenue, tout particulierement
avec le traitement utilisant la cire de paraffine (substance hydrophobe) qui se
montre le plus performant en ce qui concerne la réduction de la capacité d'absorp-
tion d’eau;

la capillarité des éco-matériaux s’est vue affectée par le traitement de granulats
lignocellulosiques. Elle est réduite de 28,75 mm3/mm? & 25,99, 13,06, 10,06 et
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6,53 mm?®mm? grice au traitement des anas par la chaux, I’huile de lin, ’émulsion
et la paraffine, respectivement. A d'autres égards, le comportement des composites
vis a vis de I'eau est amélioré apres traitement car une réduction de 9,6, 54,5, 65,0
et 77,3% de l'absorption capillaire est obtenue, par rapport au composite standard,
pour les composites d’anas traités par la chaux, I’huile de lin, I’émulsion et la pa-
raffine, respectivement.
Selon la classification de la RILEM [RILEM-78], les composites élaborés et étudiés dans
ce travail appartiennent au classe “béton 1éger d'isolation” car ils présentent une masse vo-
lumique apparente inférieure & 2000 kg.m=, leur résistance a la compression est supé-
rieure & 0,5 MPa et leur conductivité thermique est inférieure 8 0,3 W.m1.K,
Nos composites d’anas de lin pourraient donc étre utilisés comme matériaux isolants d'en-
veloppe. Il convient donc de connaitre leur comportement en utilisation intérieure et en
particulier leur comportement vis a vis de I’humidité. C’est la raison pour laquelle le troi-

siéme chapitre de ce travail sera consacré a I’étude de leurs propriétés hygriques.
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111.1. INTRODUCTION

L'utilisation de matériaux hygroscopiques, capables de fixer une certaine quantité d’eau sous
forme vapeur ou liquide, apparait comme une bonne solution pour réduire les besoins en
énergie tout en maintenant un confort élevé a l'intérieur des habitations [CER-09] [SIM-04].
Afin de comprendre et de prédire le comportement hygrothermique d'une enveloppe de bati-
ment construite avec de tels matériaux, des études numériques peuvent étre faites. Ces études
sont généralement basées sur des données expérimentales issues de courbes de sorption et de
perméabilité a la vapeur d’eau.

Dans le précédent chapitre (Chapitre 2) nous avons étudié les méthodes de traitement des anas
de lin, de formulation des composites et caractérisé les granulats et les composites résultants.
Le but de ce présent chapitre est de caractériser les propriétés et le comportement hygrother-
miques de nos différents bétons lignocellulosiques (ciment-anas de lin).

Les composites d’anas de lin ont été élaborés pour faire partie des matériaux de construction
bio sourcés. Nous pouvons utiliser ces matériaux comme isolants hygrothermiques a I'inté-
rieur d’une paroi de mur de maison ou bien comme revétement intérieur afin de contribuer au
confort hygrothermique et acoustique a I’intérieur d’un local. Dans cette étude, nous sommes
concentrés sur le cas des bétons d’anas et nous avons utilisé plusieurs méthodes expérimen-
tales pour identifier leur comportement hygrothermique.

Afin d’évaluer un isolant, il est également important de connaitre son impact sur
I’environnement et vice versa. Le plus souvent les isolants se trouvent en contact avec la va-
peur d’eau et sont soumis a des conditions diverses. Pour cela, une étude du transfert de masse
et des propriétés thermiques des matériaux d'isolation est aussi nécessaire.

En raison de I’importance du comportement hygrothermique des enveloppes de batiment sur
les besoins énergétiques, le confort intérieur et la qualité de l'air intérieur, une attention parti-
culiére est portée a I’influence des conditions climatiques (humidité, température et durée
d’exposition) sur ces composites, ainsi qu’a I’impact de ces éco-matériaux sur
I’environnement. Pour cela des isothermes de sorption ont été établies, la perméabilité et la
capacité tampon a la vapeur d’eau ont été déterminées.

Ce chapitre s’organise en deux parties. La premicre partie présente les méthodes expérimen-
tales mises en ceuvre ainsi qu’une identification des différents échantillons et des matériaux
utilisés pour réaliser les tests. Les anas de lin bruts et traités par I’huile de lin, I’émulsion

d’huile de lin, la chaux et la paraffine ont été utilisés pour élaborer les composites cimen-
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taires. La seconde partie est consacrée a I’interprétation et aux discussions des résultats obte-

nus pour les propriétés hygrothermiques des cing types de composites élabores.

111.2. ETUDE EXPERIMENTALE
111.2.1. LES ISOTHERMES DE SORPTION

Les isothermes de sorption d'humidité décrivent la relation entre I'activité de l'eau et la teneur
en humidité a une température constante. La nature de cette relation dépend de l'interaction
entre I'eau et les constituants du matériau. La quantité de vapeur d'eau qui peut étre absorbée
par un produit dépend de sa composition chimique, de son état physico-chimique et de sa
structure physique. Les isothermes de sorption peuvent étre mesurées par des procédés conti-
nus ou discontinus [IUPAC-85], avec des chambres climatiques ou avec la technique SDV
(sorption dynamique de vapeur). Cette technique a été mise au point afin de réduire le temps
d'exécution de la mesure et elle utilise seulement des petits échantillons [XIE-11]. Dans cette
étude les humidités relatives d’équilibre ont été obtenues par l'utilisation de diverses concen-
trations de solutions d'acide sulfurique [SOL-51]. La relation entre I'activité de I'eau et la te-
neur en humidité a une température donnée est appelée I'isotherme de sorption d'humidité.
Cette relation est complexe et unique pour chaque produit en raison des différentes interac-
tions (capillaire et effets de surface) entre I'eau et les composants solides a différentes teneurs
en humidité. Une augmentation de I’activité de I’eau (aw) est presque toujours accompagnee
par une augmentation de la teneur en eau, mais de fagon non linéaire. Les isothermes de sorp-
tion d'humidité fournissent des informations précieuses pour tous les produits humides ou a
sécher.

Dans cette étude, les isothermes de sorption sont mesurées selon le procédé discontinu. Celui-
ci consiste a mettre un échantillon sec dans un environnement ayant une humidité relative
fixée jusqu’a masse constante et a mesurer la quantité de vapeur adsorbée par cet échantillon.
Puis nous avons vari¢ I’humidité relative en suivant la méme procédure. Ainsi la quantité de
vapeur adsorbée par le matériau est déterminée sur une plage bien définie d'humidité relative.
Les tests de sorption permettent d’obtenir une courbe de sorption pour une température don-
née. Cette courbe represente la variation de la teneur en eau du matériau en fonction de I'hu-
midité relative de I'air ambiant.

Les échantillons étudiés sont des composites d’anas bruts et traités de dimension 5x5x2 cm?®.
Les différents échantillons ont été séchés jusqu’a masse constante dans une étuve a 50°C.

Cette temperature a été choisie car Korpa et Trettin [KOR-06] ainsi qu’Espinosa et Franke
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[ESP-06] ont analysé expérimentalement l'influence de différentes méthodes du séchage sur
les isothermes de sorption de matériaux a base de ciment et ils ont constaté que le séchage a
des températures élevées pouvait entrainer des changements dans la structure des pores.

Chaque échantillon est placé sur un support perforé en céramique a l'intérieur d'un dessicca-
teur d’une capacité d’un litre, contenant une solution d’acide sulfurique de concentration don-
née correspondant a une humidité relative fixe (Tableau Ill. 1). Le dessiccateur est mis dans

une étuve maintenue a 23+0.5°C jusqu'a ce que I'équilibre hydrique soit atteint.

Tableau I11. 1: Humidité relative d'équilibre des solutions d’acide sulfurique en fonc-
tion de leur densité [WIL-21]

Densité HR (%) Densité HR (%)
1,44 30 1,25 70
1,39 40 1,20 80
1,34 50 1,14 90
1,29 60 1,04 97

L'échantillon est considéré en équilibre lorsque sa masse présente une variation inférieure a
1% de la masse totale, pour trois pesées successives. Apres chaque pesée des différents échan-
tillons, le dessiccateur est replacé dans 1’étuve. Les solutions d’acide sont changées trois fois
durant le test pour garder la méme concentration donc la méme humidité relative.

Le point du départ de la courbe de sorption correspond a la masse séche des échantillons.
Apres avoir trouvé le point initial de la courbe, les échantillons sont placés a des humidités
relatives de 30% puis 40, 50, 60, 70, 80, 90 et 97 % pour établir les isothermes d’adsorption et
désorption. La Figure I11. 1 montre le dispositif expérimental de sorption isothermique.

Nous avons utilisé une stratégie pour optimiser le temps du test en exposant simultanément
des échantillons avec les mémes caractéristiques a différents niveaux d’humidité relative
[FEN-13] [KUM-02] [POY-09], au lieu de soumettre un méme échantillon a différents ni-
veaux d'humidité relative et d’attendre a chaque fois la stabilisation de masse [UMU-14-2]
[UMU-14] [RAH-15] [COL-13]. Concernant l'isotherme de désorption, cette derniére est dé-
terminée avec des humidités relatives allant de 97 jusqu’a 30%.

La variation de la quantité d’eau adsorbée par I'échantillon, soit par une augmentation, soit par

une diminution de la pression d’adsorption ou de désorption est mesurée par méthode gravi-

106



COMPORTEMENT HYGRIQUE DES
CHAPITRE 1] COMPOSITES A BASE D’ANAS DE LIN

métrique. La détermination des isothermes d’adsorption/désorption se fait par la mesure de la
teneur en eau d’un échantillon a I’équilibre hygroscopique et a une humidité relative donnée.

La mesure de la différence entre la masse a un temps donné t (My) et la masse initiale de
I’éprouvette séche (Mj) permet de déterminer la capacité d’adsorption de la vapeur d’eau du
composite "u(%)" en fonction du temps, suivant 1I’équation 1. De plus, la différence entre la
masse a I'état d'équilibre et la masse initiale nous donne la capacité maximale d’adsorption de

la vapeur d’eau du composite pour 1’humidité relative étudiée.
M, —M,
u(%)zTXJ.OO Eqg. 1

Ou M; est la masse de I’échantillon a une humidité relative donnée, M; est la masse de
I’échantillon a I’état sec (HR=0%). Ces essais de sorption sont réalisés selon la norme NF EN

ISO standard 1257 [NF EN 01].

¥

Enceinte T=2340.5°C

Dessiccateur — s

Humidité relative de
f’-"’
//
7

W0a97
Solution de He 50y k )

¥

Echantillon

Ease perforée

Figure I11. 1. Dispositif expérimental pour étudier la sorption

111.2.2. LA PERMEABILITE A LA VAPEUR D’EAU

La perméabilité a la vapeur d’eau des composites élaborés avec des anas bruts et traités a été
déterminée conformément a la norme NF EN 1SO 12572, Octobre 2001 [NF EN 01], en utili-

sant la méthode de la coupelle séche et de la coupelle humide dans des conditions isothermes
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(23°C) pour deux couples d’humidité relative: (0/85) et (94/50) % comme indiqué sur la
Figure 111. 2 et la Figure 111. 3.

La perméabilité a la vapeur d'eau est une propriété importante du matériau qui caractérise la
capacité de celui-ci a transférer I'numidité. Le principe de I'essai consiste a imposer a un
échantillon d'épaisseur « e », un gradient de pression de vapeur d’eau constant et unidimen-
sionnel jusqu'a atteindre I'état stable d’équilibre. La perméabilité a la vapeur comprend trois
phases de transfert : la premiére est un transfert de vapeur par diffusion (transport par colli-
sion des molécules d'eau entre elles), la deuxiéme consiste au transfert de vapeur par effusion
(transport par collision des molécules d'eau avec les parois des pores) et la troisieme est le
transfert du liquide (relié par condensation capillaire).

Les méthodes de la coupelle séche et humide ont été appliquées sur les cing types de compo-
sites d’anas de lin (bruts, huile de lin, émulsion, chaux et paraffine) avec des échantillons
d’épaisseur 5 cm et de diameétre 9,5 cm.

Les essais ont été réalisés a partir de la plus faible humidité vers la plus élevée, soit de 0 a
85% dans le cas de la coupelle séche et de 50 a 94% dans le cas de la coupelle humique.
Avant chaque essai, les échantillons ont été séchés puis stabilisés a la faible humidité relative
de I'essai jusqu’a masse constante. Apres la stabilisation de la masse, la surface latérale est
recouverte par un papier adhésif et étanche pour assurer un transfert monodimensionnel. Puis
I'éprouvette est scellée sur la partie supérieure de la coupelle en plastique contenant le dessi-
catif (i.e. poudre de montmorillonite) ou la solution aqueuse produisant des humidités rela-
tives spécifiques. L'assemblage échantillon-coupelle est ensuite placé dans un dessiccateur
dont I'numidité relative differe de celle qui est créée a I'intérieur de la coupelle pour assurer un
gradient de pression. L'humidité relative dans le dessiccateur est contrdlée par une solution
saturée de sel ou d’acide.

La Figure I11. 2 montre le dispositif expérimental et le schéma de la coupelle seche. La poudre
de montmorillonite a été utilisée en tant que dessicatif pour créer une ambiance a 0 % d'’humi-
dité relative dans la coupelle (état sec a la surface inférieure de I'échantillon). La montmoril-
lonite en poudre a été chauffée a 200°C pendant plus de 24 h, puis refroidie dans des dessicca-
teurs scellés avant son utilisation. La couche d'air entre I'échantillon et la poudre est d'environ
13 mm. Ensuite ce dernier assemblage coupelle-échantillon est placé dans le dessiccateur qui
contient une solution saturée de chlorure de potassium (KCI) pour fixer I’humidité relative a
85%.
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Figure I11. 2: Dispositif expérimental de la coupelle séche

Dans le cas de la coupelle humide présentée sur la Figure 111. 3, une solution aqueuse saturée

de nitrate de potassium (KNO3) a éte utilisée pour créer 94% d'humidite relative dans la cou-

pelle, puis l'assemblage coupelle-échantillon est placé dans le dessiccateur qui contient une

solution d’acide H>SOs avec une densité de 1,34 pour fixer I’humidité relative a 50%.

L’ensemble des dessiccateurs est conservé dans une étuve maintenue a 23°C.

Dans notre cas d'étude, une correction de la résistance des couches d’air s’impose Suivant
I’annexe G de la norme AFNOR, 2001 [AFNOR-01]. Un suivi de la variation de la masse est

effectué par des pesées de I'assemblage coupelle-échantillon a I’aide d’une balance de préci-

sion & 0,001 g prés. Les pesées sont effectuées jusqu'a I'obtention, pour chaque assemblage,

de cing points de mesure successifs identiques.
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Figure I1l. 3: Dispositif expérimental de la coupelle humide

La Figure I11. 4 montres les principes de la coupelle seche (A) et de la coupelle humide (B).
La vapeur d'eau se déplace de la zone a forte concentration en vapeur vers la zone a faible
concentration a travers le matériau. Le flux du transfert de masse de vapeur (gv) est inverse-

ment proportionnel a la résistance du matériau ().

8= const. HR =50%

A= const. HR=94 %

HR=0% HR =85
A - Coupelle séche E- Coupelle humide

Figure Il11. 4 : Principes des coupelles seche et humide
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111.2.3. LA CAPACITE TAMPON A LA VAPEUR D’EAU

La capacité tampon hydrique d’un matériau (Moisture Buffering Value ou MBV) a été mesu-
rée en suivant le protocole du projet de recherche NORDTEST [ROD-05]. Sa valeur est dé-
terminée par la quantité d'eau adsorbée ou désorbée par unité de surface lorsque I'échantillon
est soumis a une variation d’humidité relative extérieure pour un temps donné. Elle s'exprime
en g/m2.% HR. Des éprouvettes de dimension 40x40x120 mm? ont été utilisées. Cing des six
faces de chaque éprouvette sont enveloppées d’un film thermoscellable pour limiter le trans-
fert d'humidité a une seule face (Figure 111.5). Cela permet de comparer les résultats sur la
base d’une méme surface et représente également I'application réelle de ces composites ou le
transfert d'humidité a travers les cotés est minime.

Dans cette étude, I'échantillon est exposé a des cycles de 24 h au cours desquels 1’échantillon
est soumis a une humidité relative de 75% pendant 8 h, puis a une humidité relative de 33%
pendant 16 h. Ce cycle est destiné a représenter les variations quotidiennes de I'numidité a
I’intérieur d’un batiment et celui-ci est répéte 3 fois. Le changement de masse des composites
est mesuré par gravimétrie au cours du temps.

Les dispositifs expérimentaux sont constitués de bocaux en verre contenant de l'air a une hu-
midité relative fixée grace a des solutions saturées (Figure Ill. 5). De plus, un coté de
I’échantillon est exposé a I'air dans le bocal. Avant I'essai, I’échantillon doit étre conditionné a
une teneur en humidité uniforme. Dans cette étude, les échantillons placés dans les bocaux
sont conditionnés a une humidité relative de 55% et une température de 23°C dans une
chambre a température contrélée jusqu'a la stabilisation de leur masse. L'échantillon est en-
suite placé dans un bocal dont I’humidité relative est fixée et le bocal est maintenu dans une
chambre a 23 +0 ,5°C pendant I'essai.

L'échantillon est soumis a une variation d'humidité relative en le déplacant vers un bocal
ayant une humidité relative différente. Le chlorure de sodium est utilisé pour créer la condi-
tion d'humidité élevée : 75,3+ 0,1% HR a 23°C (ASTM 104, 1985). Une solution d’acide
sulfurique de densité égale a 1,42 est utilisée pour créer la faible humidité relative: 33% HR a
23°C [WIL-21] [SOL-51]. La fluctuation réelle de I'humidité dans le bocal a été vérifiée grace
a un hygromeétre (Thermo-/Hygro-/Sono-/Lux-metre Voltcraft DT 8820).

L'écart-type releve sur la mesure de I'numidité relative est de £1,2% HR pour les conditions
d’humidité hautes et basses. L'air a I'intérieur du bocal n’étant pas en mouvement, une couche

limite de convection naturelle existe entre la surface verticale de I’échantillon et 'air.
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La masse de I'échantillon est mesurée, sans enlever celui-ci du bocal, par pesée gravimétrique
périodique en utilisant une balance électronique de précision = 0,1 mg. L'accumulation d'hu-
midité dans les composites d’anas de lin sera utilisée pour calculer la capacité tampon a la

vapeur d’eau.

Fil d'acier inoxydable
< utilisé pour accrocher
l'échantillon surla balance

Soupape a pointeau
(Tampon)

B ocal en verre (11)

Composite d’anas de lin
(120 x 40 x 40 mm?)

Solution

Figure I11. 5 : Dispositif expérimental utilisé pour déterminer la capacité tampon a la
vapeur d’eau des composites d’anas de lin
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111.3. RESULTATS ET ANALYSES
111.3.1. LA SORPTION D’HUMIDITE
111.3.1.1. LES MODES DE FIXATION D'HUMIDITE DANS UN MATERIAU POREUX

La pression de vapeur d'eau dans I'atmosphere est quantifiée par le pourcentage d'humidité
relative (% HR). La teneur en humidité & laquelle un matériau solide produit une pression de
vapeur d'eau égale a celle de l'environnement I’entourant est définie comme la teneur en eau
d'équilibre. Le gain de masse pour un matériau a une tempeérature et humidité relative spéci-
fiées est exprimé en pourcentage de sa masse seche initiale.

L’existence d'humidité en contact avec la surface d’un échantillon conduit a une prise de
masse d'eau connue sous le nom de phénomeéne d'adsorption physique. Cette adsorption per-
met de fixer les molécules d'eau a la surface des pores d'une facon réversible. De méme, une
diminution d’humidité de l'air environnant cause une perte de masse et ce phénomene corres-
pond a la désorption. Les isothermes sont tres précieuses pour la formulation et le dévelop-
pement de produits. Une isotherme d'adsorption peut étre divisée en trois zones avec trois
étapes distinctes par rapport aux fonctions du stockage de 1’eau : une premiére zone est dite
d”'adsorption monomoléculaire ; une deuxiéme d'adsorption polymoléculaire et la derniére
celle de la condensation capillaire. La Figure 111. 6 montre les différentes étapes de sorption,
chacune correspondant a un mode de fixation de I'eau.

A une humidité relative comprise entre 0 et 15% selon Hill et al. [HIL-09] et entre 5 et 35%
selon Collet et al. [COL-11], les molécules d'eau sont adsorbées en une monocouche (solution
solide) a l'intérieur des surfaces de la paroi cellulaire. Dans cette étape, les molécules de va-
peur d'eau sont adsorbées et recouvrent progressivement une couche a la surface des pores ou
elles sont maintenues sous 1’effet des forces de Van der Waals. Si I'hnumidité relative de l'air
ambiant augmente entre 35 et 70%, des multi-couches moléculaires d'eau sont formées sur les
parois cellulaires des micro-capillaires et une deuxieme couche est adsorbée par celle de la
premiere zone.

Cette deuxiéme couche joue le réle de surface absorbante pour la troisieme couche. Tandis
gue la condensation capillaire commence dans la troisiéme étape avec un intervalle d’humidité
relative plus éleve, les multicouches se rejoignent et forment un pont liquide séparé de la
phase gazeuse par un ménisque. L'eau est retenue a la surface des pores par les forces capil-
laires et entraine ainsi le remplissage des pores les plus fins dans un premier temps puis des

pores les plus importants par condensation capillaire [SLA-09].
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Figure I1l. 6 : La physisorption

Dans la premi¢re zone d’humidité relative, la phase gazeuse est continue et le transfert de
I’eau liquide peut étre négligé. Dans la seconde zone, le transfert d'humidité se fait simulta-
nément par le transfert d'eau liquide et de la vapeur. Dans la troisiéme zone, le transfert d'hu-
midité se fait par les forces capillaires. La zone située entre 0 et 95-98% d'humidité relative

est définie comme région hygroscopique.

111.3.1.2. LES ISOTHERMES DE SORPTION

Les isothermes d'adsorption sont classées par I'Union Internationale de Chimie Pure et Appli-
quée (UICPA) en six catégories distinctes [IUPAC-85] évoquées au Chapitre 1. La Figure 1lI.
7 représente et permet de comparer les cinétiques d’adsorption obtenues pour les échantillons
de composites d’anas bruts et traités. Les composites d’anas bruts et traités par la chaux ad-
sorbent beaucoup plus rapidement que les autres et cette tendance est d’autant plus marquée
que I’humidité relative est élevée. Les isothermes de sorption de la Figure 111.8 sont déduites a

partir des valeurs de teneur en eau pour chaque humidité relative a 1’équilibre de la Figure
7.
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Figure 111.7 : Cinétique d’adsorption pour les composites d’anas de lin bruts (standard)
et traites
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La Figure I11.8 montre les courbes d’adsorption et de désorption tracées a partir des résultats
obtenus sur les échantillons de composites d’anas bruts et traités.

La courbe de sorption obtenue expérimentalement s'exprime également sous une forme analy-
tique proposée par Guggenheim, Anderson et de Boer (GAB) [TIM-03] donnée par I'Equation
2. Les résultats obtenus ont été ajustés par le modéle et sont présentés sur la Figure 111.8.

wm Cg Ko

u —_
(1-K¢)(1- K 9+CgKep)

Ou u est la teneur en eau (kg/kg), @ est ’humidité relative (-), wm, Cq et K sont des parametres
d’ajustement calculés par la méthode des moindres carrés, caractérisant les propriétés de sorp-
tion des matériaux.

Le parameétre wm dépend de la température et il représente la teneur en humidité correspon-
dant a la formation de la monocouche. Cq représente la constante d'énergie liée a la différence
d'enthalpie libre des molécules d'eau a I'état liquide et dans la monocouche. Le parametre K
est une constante caractérisant I'état des molécules adsorbées au-dela de la premiére couche
[BLA-04].

Blahovec [BLA-04] a montré que les paramétres K et Cq doivent suivre les conditions sui-
vantes : 0 <K <I, tandis que Cq > 0. Pour Cg > 2, I'équation de GAB donne une courbe de
forme sigmoide avec un point d'inflexion, de type Il selon la classification de I"IUPAC
[ITUPAC-85] (Figure I. 9). Pour 0 <Cq4 <2, l'isotherme est du type Il (sans point d'inflexion).
L'éguation de GAB a été choisie car elle couvre une large gamme d’humidité relative
(0,05 < ¢ <0,8-0,9) [COL-11] par rapport a celle de I'équation de Brunauer, Emmett and
Teller (BET) (0,05 < ¢ <0,3-0,4).
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Figure I11. 8: Isothermes de sorption des composites d’anas bruts (standard) et traités
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Les résultats obtenus par le modele de GAB montrent une bonne concordance entre les va-
leurs expérimentales et calculées. Les valeurs des paramétres d'ajustement des isothermes de

sorption tracés sur la Figure I11. 8 sont présentées dans le Tableau I1I. 2

Tableau Il1l. 2 : Parametres d'ajustement de modele de GAB pour les isothermes de
sorption des différents composites étudiés

Modele GAB
Composite
R? W Cy K

Standard 0,981 4,48 2,53 0,71
Emulsion 0,987 3,42 1,01 0,74
Huile de lin 0,979 3,40 1,68 0,74
Chaux 0,989 3,58 2,1 0,74
Paraffine 0,934 3,30 1,02 0,68

Figure I11. 8 présente les isothermes de sorption des cing composites d’anas étudiés. Ces
courbes peuvent étre classées en types Il ou Il selon la classification de I'l'UPAC [IUPAC-
85]. Les résultats confirment ceux obtenus par Collet [COL-13] lors de I’étude de trois échan-
tillons de bétons de chanvre en sorption isotherme.

Ainsi, a partir des valeurs obtenues pour la constante Cg de GAB, on peut conclure que les
isothermes obtenues pour les composites d’anas bruts (standard) et traités par la chaux présen-
tent une courbe de type Il (Cg >2). Les isothermes obtenues pour les composites d’anas traités
par I’émulsion, I’huile de lin et la paraffine présentent une allure de type 11l (Cg <2) d'apres la
classification de Brunauer [BRU-43] et de 'TUPAC [TUPAC-85]. Le type Il est caractérisé
en ce que l'interaction adsorbat-adsorbant est faible par rapport aux interactions adsorbat-
adsorbat. Par consequent, les matériaux classés sous ce type ont une moindre capacité a ab-
sorber I'humidité.

La diminution des valeurs de la constante wm pour les composites d’anas traités peut étre due
a une réduction du nombre total de sites actifs pouvant se lier a I'eau et représente le résultat
des changements physiques et / ou chimiques au sein du matériau [IGL-76].

Le type Il est typique pour les matériaux cellulosiques [CEL-14] [NIL-05] [PAR-86] [ALI-
09]. La relation entre I'hnumidité relative et la teneur en eau est une fonction non-linéaire. Pour
les humidités relatives faibles et moyennes, la teneur en eau augmente légerement.

A titre de comparaison, a 55% d'humidité relative, la teneur en eau est de 4,85% pour le com-

posite d’anas bruts et 2,65, 3,25, 3,85 et 2,0% pour les bétons d’anas traités par 1’émulsion,
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I’huile de lin, la chaux et la paraffine, respectivement. Pour les humidités relatives élevées,
nous constatons une forte augmentation de la teneur en eau jusqu'a 9,8% pour le composite
d’anas bruts contre respectivement 6,50, 7,50, 8,0 et 5,30% pour les autres bétons traités.

Les isothermes de sorption d'humidité fournissent des informations précieuses pour tous les
comportements dépendant d’une spécification de teneur en humidité au lieu d'une spécifica-
tion d'activité de I’ecau. L’isotherme de sorption illustre clairement les problémes potentiels
qui peuvent survenir lorsqu’un matériau est humidifié a une teneur déterminée puis séché jus-
qu'a sa teneur en humidité de départ. La teneur en humidité associée a une activité de I'eau sur
la courbe de séchage ne sera pas nécessairement associée a la méme activité de I'eau sur la
courbe d'humidification a cause de 1’existence possible d’une hystérésis.

La valeur de I'hystérésis a une humidité relative donnée représente la différence entre la te-
neur en eau de la courbe d'adsorption et celle de la courbe de désorption. Les éco-composites
d’anas de lin traités présentent un phénomene d'hystérésis plus important comparé au compo-
site d’anas bruts. Avec le composite d’anas bruts, nous constatons un écart relativement faible
de 0,25% a 55% d'humidité relative comparé a 0,75, 0,74, 0,5 et 1,2% pour les bétons d’anas
traités par 1’émulsion, I’huile de lin, la chaux et la paraffine respectivement a la méme valeur
d’humidité relative. D'apres les travaux d’Umurigirwa et al. [UMU-14], I’hystérésis obtenue
avec le béton de chanvre traité est plus marquée que celle obtenue avec le béton de chanvre
brut. Ce phénomene est lié a I'effet de la « bouteille d'encre » [DAI-86] se produisant dans les
pores, ainsi qu'a la différence de mouillabilité des pores en adsorption et désorption évoqué
par Leon et al. [LEO-98].

Les composites d’anas traités semblent fixer un peu moins d'humidité que le composite d’anas
bruts. En effet, les traitements d’enrobage des anas améliorent les propriétés de sorption du
composite. Alix et al. [ALI-09] ont montré qu’un traitement avec un agent de couplage silane
améliore les propriétés de sorption de fibres de lin. Un traitement des anas de lin peut changer
leur morphologie [KHA-14] et modifier la porosité des composites obtenus [ALM-15]. Ceci
peut influencer le phénomeéne d'hystéresis. L’adsorption de vapeur d’eau par un matériau se-
rait associée au gonflement de la structure poreuse non-rigide ou a I'adsorption irréversible de
molécules de vapeur d’eau dans les pores de largeur sensiblement egale a celle de la molécule
d’eau [IUPAC-85]. En outre, les courbes de sorption obtenues montrent une hystérésis qui se

prolonge a des valeurs d’humidité relative plus basses.
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Figure I11. 9 : Teneur maximale en humidité d’équilibre des composites d’anas de lin a
97% HR

La Figure I1l. 9 présente les teneurs maximales en humidité d'équilibre & 97% HR pour nos
matériaux d'isolation. Les résultats obtenus montrent que les différents types de traitement
réduisent la capacité de stockage de vapeur d’eau des matériaux. Par exemple pour le compo-
site standard, elle est égale a 12,6% contre 6,5 a 11% pour les composites apreés traitements.
Ainsi le traitement d'anas de lin permet d’augmenter la durée de vie du produit. En effet une
accumulation d’humidité se produit dans I'enveloppe des batiments lorsque le taux d'humidité
d'entrée dans I'ensemble est supérieur a la vitesse d'élimination de I'humidité. Si I'accumula-
tion d'’humidité est supérieure a la capacité du stockage de I'numidité des matériaux, cela peut
conduire a une dégradation significative des performances ou réduire la durée de vie a long
terme du matériau. De plus, cette capacité de stockage de I'humidité est importante car
I’existence d’eau dans I’isolant augmente sa conductivité thermique [TRA-10]. Nous pouvons
donc dire que le traitement conduit a minimiser l'effet de I'humidité sur la conductivité ther-
mique du composite. Il convient de noter que la capacité de stockage de I'hnumidité d'un maté-

riau dépend également du temps, de la température et des propriétés de celui-ci [SLA-09].

111.3.2. LA PERMEABILITE A LA VAPEUR D'EAU

La perméabilité a la vapeur d'eau est une propriété importante qui caractérise la capacité d'un
matériau a transporter la vapeur d'eau sous un gradient de pression de vapeur une fois que
I'équilibre est atteint.
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La perméabilité a la vapeur d'eau & (kg.m™.s1.Pal) peut étre déterminée selon I’Equation 3,

en supposant que le processus de diffusion de vapeur d'eau est décrit par la loi de Fick.

d

5=gvm

Eq. 3

Ou gy représente la densité du flux de vapeur (ou débit de transmission) (kg.m2.s™) obtenue
par ’Equation 4.

G
&y~ A Eq. 4

En régime permanent, le flux de vapeur d’eau G (kg.s™) a travers I'éprouvette via une surface
A (m?) est représenté par la pente de la droite de régression entre la variation de masse de
I'assemblage d'essai et le temps, la phase initiale non linéaire étant exclue. La surface A de
I'éprouvette exposée, équivaut a la moyenne arithmétique des aires libres inférieure et supé-
rieure [NF EN 01]. Le flux de vapeur G traversant verticalement notre échantillon a été dé-

terminé au cours du temps par pesée de 1’ensemble coupelle-échantillon selon 1’Equation 5.

Am
= — Eaq.
G T .5

Ou Am (kg) représente la variation de masse entre deux pesées séparées d’un écart de temps
At (s). La perméance a la vapeur d'eau o (kg.m?2.s™.Pal) permet d’évaluer le niveau de per-
meéabilité a la vapeur d’eau d’un matériau homogene pour une épaisseur donnée. Elle caracté-
rise la quantité de vapeur d’eau traversant un meétre carré de matériau en une seconde pour
une différence de pression d’un Pascal entre les deux faces et est calculée par 1’équation 6
[ABR-09]. La différence de pression de vapeur d’eau entre les deux faces de 1’éprouvette APv
(Pa) est calculée en fonction de la température 6 (°C) et de I’humidité relative (HR) suivant
I’équation 7 [SLA-09].

W =
A*APV
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A(P 17,269*9
AP, = — x 610,5 * 2373+6 Eq.7
V" 100

Une correction de la résistance des couches d'air dans la coupelle d'essai, grace a 1’équation 8

nous permet d'obtenir la valeur de la perméance corrigée oc (kg.m2.s*.Pa?).

1

Ou R, est calculé par I’équation 9 [UMU-14-2].

1_da
w Og

R, = Eq. 9

Avec da (m) I'épaisseur de la couche d'air et 6. la perméabilité a la vapeur d'eau de I'air égale a
1,9 x 10 kg.m.s1.Pat [COU-15], [RAH-15].

La perméabilité a la vapeur d'eau § (kg.m™.s2.Pa) est calculée par I'équation 10 :

O =w.xd Eq. 10

Ou d est I’épaisseur de 1’éprouvette (m).

La perméabilité a la vapeur d’eau (d) représente la quantit¢ d’humidité traversant un metre
d’épaisseur de matériau par seconde pour une différence de pression d’un Pascal entre les
deux faces. A noter que plus la valeur de la perméabilité est forte, plus le matériau laisse tran-
siter la vapeur d’eau. La perméabilité a la vapeur peut étre remplacée par le facteur de résis-
tance a la vapeur (u): ce dernier facteur p (-) est donné par I'équation 11, tandis que
I’épaisseur d'air équivalente pour la diffusion de la vapeur d'eau est donnée par 1’équation 12

selon la norme NF EN ISO 12572 [NF EN 01].

5
= ?"" Eq. 11
Sq=uxd Eq.12
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Ou Sy est I’épaisseur d’air équivalente pour la diffusion de la vapeur d’eau (m).

L’ensemble coupelle-échantillon est pesé périodiquement et la variation de masse est tracée
en fonction du temps. La densité du flux de vapeur d’eau (gv) est considérée comme la pente
de la courbe apres avoir atteint 1’état d’équilibre (dans la région linéaire) divisée par la surface
de I'ouverture de I’échantillon. La perméabilité a la vapeur d'eau est ensuite calculée a partir
de la perméance qui était calculée en utilisant la pente de la cinétique de la masse pendant
I'état d'équilibre. Pour tous les essais, I'état d'équilibre est atteint apres 17 a 30 jours.

La Figure I11. 10 et la Figure 111. 11 montrent les variations de la masse en fonction du temps
par les méthodes de la coupelle séche et de la coupelle humide, respectivement, pour les cing
composites d’anas brut et traités. Malheureusement, aucune référence bibliographique dispo-
nible ne mentionne, ni discute les valeurs des flux de vapeur (G) ou la densité de flux de va-
peur (gv). La plupart porte leur attention sur la valeur de la perméabilité qui est considérée
comme une propriété des plus importantes dans le cas des matériaux isolants. On note que
quels que soient le composite testé et 1’essai conduit, la variation de la masse avec le temps
est lente. Tous les échantillons présentent un méme comportement vis-a-vis de la vapeur
d’eau, cependant le flux de vapeur d’eau G a travers les échantillons dans le cas de la coupelle
humide est légerement supérieur a celui obtenu avec la coupelle seche comme montré dans le
Tableau I11. 3.
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Figure I11. 10 : Cinétique de la variation de masse en fonction du temps en coupelle

séche pour les composites d’anas bruts et traités
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Figure I11. 11: Cinétique de la variation de masse en fonction du temps en coupelle
humide pour les composites d’anas bruts et traités
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111.3.2.1. METHODE DE LA COUPELLE SECHE

Les valeurs des perméabilités obtenues par la méthode de la coupelle seche sont considérées
comme un indicateur de la performance du matériau en humidité faible quand le transfert
d’humidité est controlé par la diffusion de vapeur [NF EN 01]. Le Tableau Ill. 3 montre les
résultats obtenus pour les valeurs des flux de vapeur (G), la perméabilité a la vapeur d'eau 9,
le facteur de résistance a la vapeur d'eau p et 1’épaisseur d'air équivalente Sq, pour chaque
type composite. Les valeurs des flux de vapeur (G) obtenus pour les différents composites
montrent clairement 1'effet du traitement sur le comportement hygrique de composites d’anas

de lin : le traitement des anas de lin diminue les valeurs de G.

Tableau I1l. 3 : Résultats obtenus par la méthode de la coupelle séche (0-85% HR)
G 3 S
Composites (kg.s?) (kg.m1.stpPal) (i_l) (rr?)
(x10°) (x10%h)

Standard 5,1+0,27 1,70 £ 0,09 11,3+0,6 0,51+0,03
Emulsion 3,8+0,12 1,20 £ 0,04 15,7+0,5 0,71 +0,02
Huile de lin 4,3+0,64 1,40 +£0,02 14,1+0,2 0,63+0,01
Chaux 4,610,58 1,50 + 0,02 132+17 0,59 £ 0,08
Paraffine 3,1+0,07 1,00 £ 0,03 225+04 0,88 £ 0,02

Dans le cas de la coupelle séche, donc pour les faibles humidités relatives, les composites
d’anas traités présentent tous une perméabilité a la vapeur d'eau inférieure a celle du compo-
site standard. La diminution la plus marquée est obtenue avec le composite d’anas traités par
la paraffine. Les traitements appliqués montrent donc leur capacité a réduire les perméabilités
du béton d’anas de lin et, ainsi, a ameliorer leurs propriétés d'isolation.

Ces valeurs de perméabilité sont relativement faibles par rapport aux résultats trouvés dans la
littérature pour d’autres types des composites avec granulats lignocellulosiques. Le béton
d’anas-chaux étudié par Rahim et al. [RAH-15] présente une perméabilité a la vapeur d'eau 6
égale a 2,34x10! kg.mt.st.Pal, soit Iégérement supérieure a celle trouvée dans ce travail
pour le béton d’anas de lin-ciment.

Il en est de méme pour le béton de chanvre-chaux étudié par Collet et al. [COL-13] qui a une
perméabilité a la vapeur d'eau & égale a 3,2x10t kg.m.s1.Pal. Cet écart peut étre li¢ a la
grande différence entre les propriétés du ciment et de la chaux, mais aussi aux proportions

utilisées entre le liant, les granulats et I'eau. Rahim et al. [RAH-15] ont utilisé les rapports
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volumiques 68% d’anas, 10% de chaux et 22% d’eau contre 73% d’anas, 18,2% de ciment et
9,1% d’eau dans notre étude.

Dans le cas de bétons associant des pailles de chanvre et une matrice a base d’amidon, les
perméabilités sont également plus élevees. Ainsi le béton de chanvre-amidon qui est élaboré
par Umurigirwa et al. [UMU-14] présente une perméabilité a la vapeur d'eau & égale a
4,74 x10™! kg.m™t.s.Pa! si des chénevottes brutes sont utilisées et 5,76x10™** kg.m2.s*.Pa’
avec des chenevottes traitées par la soude et ensuite avec du silane, un agent de couplage.
Ceux obtenus par Walker et Pavia [WAL-14] présentent une perméabilité & variant entre
3,99x10 et 4,21x10 kg.m1.s1.Pa’l. La faible masse volumique du béton de chanvre (415
kg.m®) par rapport aux bétons de lin étudiés permet d’expliquer la différence de perméabilité
car la valeur de la perméabilité est affectée par la masse volumique du matériau [UMU-14].
Dans cette étude nous avons trouvé que I'épaisseur de la lame d'air équivalente (Sq) et le fac-
teur de résistance a la vapeur d’eau (p) sont plus élevés dans le composite standard par rap-
port aux composites d’anas traités. Cependant le composite standard et d’anas traités par la
chaux ne présentent pas des valeurs significativement différentes. Plus les valeurs de Sq et (1
sont élevées, plus le matériau s’oppose a la migration de la vapeur d'eau. En conséquence
nous pouvons dire que les différents traitements des anas de lin (hormis celui a la chaux)

réduisent la migration de la vapeur d'eau a travers les composites en humidité faible.

111.3.2.2. METHODE DE LA COUPELLE HUMIDE

Les valeurs des perméabilités obtenues par la méthode de la coupelle humide sont considérées
comme un indicateur de la performance hygrique d’un matériau en condition tres humide. Le
tableau I11. 4 montre les valeurs obtenues pour les valeurs des flux de vapeur (G), la perméa-
bilité a la vapeur d'eau J, le facteur de résistance a la vapeur d'eau p et 1’épaisseur d'air équi-
valente Sq, pour chaque type de composites élaborés.

D'apres le Tableau I11.4, les valeurs des flux de vapeur (G) ont été affectées par les traitements
car les composites d’anas traités ont des valeurs inferieures comparées a celles du composite
d’anas standard. Dans les conditions humides, le composite d’anas bruts présente une per-
méabilité a la vapeur d'eau égale a 2,14x10! kg.m*.s2.Pa’t. Tandis que pour les composites
d’anas traités, cette perméabilité se situe entre 1,11 x10! et 1,86 x10! kg.m.sec™.Pal. Le
traitement des anas entraine donc une diminution de la perméabilité des composites. C’est a
nouveau le composite élaboré avec les anas enrobés a la paraffine qui présente la plus faible

perméabilité. Les résultats obtenus montrent que la perméabilité a la vapeur d'eau de nos
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bétons d’anas de lin est inférieure a celle d'autres matériaux de construction poreux étudies
[COL-13] [RAH-15] [UMU-14].

Le facteur de résistance a la vapeur d'eau (n) du composite standard est faible, et égal a
9,1+0,3, par rapport aux valeurs obtenues pour les composites d’anas traités qui Se Situent en
10,5 £ 0,8 et 17,7 + 0,3. Avec la coupelle humide, les valeurs de p sont supérieures aux
valeurs obtenues par la coupelle séche. Par conséquent le matériau devient plus perméable a la
vapeur d’eau avec I’augmentation de 1’humidité. Cerezo [CER-05] et Umurigirwa et al.
[UMU-14] ont montré que la perméabilité a la vapeur d'eau du béton de chanvre-chaux aug-
mente avec 1’humidité relative. Autrement dit la perméabilité a la vapeur d'eau dépend de
I'hnumidité relative. Cependant selon Derome et al. [DER-08], elle dépend aussi de la teneur en
humidité du matériau. Phillip et de Vries [PHI-57] ont évoqué 1’augmentation du transport de
la vapeur dans des condition isothermes provoquant I'apparition accrue des flots d'eau avec
I'augmentation de I'hnumidité relative (Figure I11. 12-b).

Tableau I11. 4: Résultats obtenus par la méthode de la coupelle humide (50-94% HR)

G )

Composites (kg.s™h) (kg.mtstpPat) H .

(x10°) (x10%) Q) (m)
Standard 3,4+0,11 2,14 £ 0,07 9,1+£0,3 0,41 +£0,01
Emulsion 2,5£0,09 1,53 +0,06 12,7+0,5 0,57 £0,02
Huile de lin 2,7+£0,12 1,70 £ 0,08 115+£0,5 0,51 +0,02
Chaux 2,9+0,2 1,86 £0,01 10,5+£0,8 0,47 £ 0,03
Paraffine 1,8+0,09 1,11 £ 0,06 17,7+£0,9 0,79+ 0,04

Ces Tlots d'eau sont censés agir comme un court-circuit a la diffusion de vapeur d'eau. Krus
[KRU-96] attribue le transport plus élevé de la vapeur, suite a l'augmentation de I'humidité
relative, a la surface de diffusion comme le montre la Figure Ill. 12-a. Derome et al. [DER-
08], eux, combinent les théories comme indiqué par la Figure I1l. 12- ¢. L’augmentation de la
valeur de la perméabilité () et la baisse de la valeur de la résistance (i) en condition humide
sont dues au fait que le transfert d'humidité dans ces conditions est contrdlé par une condensa-
tion capillaire des molécules de vapeur d’eau a travers le réseau poreux du matériau [UMU-
14]. Cependant les perméabilités de nos composites sont proches de 1,97.10* kg.m?.s.Pa?,
valeur obtenue a 50% HR pour un panneau de fibres de bois et un béton cellulaire aéré [JAN-
08].
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Figure I11. 12: Différents mécanismes de transport de vapeur et de liquide [SLA-09]

Collet et al. [COL-13] ont étudié la perméabilité a la vapeur d'eau d’un béton de chanvre-
chaux dans des conditions isothermes (23°C) pour plusieurs couples d’humidité relative (0/50,
0/23, 43/58 et 58/81) et ont trouvé une valeur supérieure (2,5x10! kg.m™?.s.Pa’t) comparati-
vement a nos résultats.

Il est possible d’observer que I'épaisseur équivalente d'air (Sq) du composite standard est infé-
rieure a celle des composites d’anas traités. Nous en déduisons que les composites d’anas de
lin traités réduisent la migration de la vapeur d'eau, particuliérement pour les fortes humidités
relatives.

Il convient de mentionner que les meilleurs matériaux d'isolation devraient avoir une trés
faible perméabilité a la vapeur d’eau (un matériau non perméable présentant une perméabilité
voisine de 6=0 est favorable). Ainsi, I'adsorption d'eau devient négligeable, la condensation et
la corrosion sont réduites au minimum dans le cas des isolants contenant des armatures métal-
liques [FIS-16].
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IV.3.2.3. EVOLUTION DU TRANSPORT DE LA VAPEUR D’EAU EN FONCTION DE
L’HUMIDITE RELATIVE

A- LE FACTEUR DE RESISTANCE A LA VAPEUR D'EAU

Le facteur de résistance a la diffusion de vapeur d’eau (J1) est une grandeur sans dimension. Il
représente la capacité d’un matériau a résister a la diffusion de vapeur d’eau. Pour exprimer
cette capacité, il existe plusieurs méthodes. La plus utilisée en Europe, et la plus simple, est

basée sur la perméabilité a la vapeur d’eau de I’air da et du matériau &, selon I’Equation 13.

M:T Eq.13

Le facteur de résistance a la vapeur d'eau peut également étre exprimeé sous une forme analy-
tique suivant I'Equation 14 [JAN-09].

_ 1
K= at+be¢?®

Eq. 14
Les constantes a, b et ¢ sont les paramétres d’ajustement du modéle calculés par la méthode
des moindres carrés.

Une troisieme mesure de la perméabilité a la vapeur d’eau a été déterminée a 23°C, entre 0 et
50% HR, afin de pouvoir calculer les paramétres a, b et c. L’ajustement du mod¢le est présen-
té sur la Figure 11l. 13 avec les valeurs expérimentales du facteur de résistance a la vapeur
d'eau (p) en fonction de I'humidité relative (HR%).

Les parameétres d'ajustement analytiques a, b et c, calculés par la méthode des moindres car-
rés, sont donnés dans le Tableau I11. 5 pour les cinq composites d’anas de lin.

Les valeurs du facteur de résistance a la vapeur d'eau issues du modéle de Janssen et Roels
[JAN-09] sont proches de celles obtenus expérimentalement pour les composites d’anas de lin
bruts et traités. En effet, par exemple, pour les composites standards, la valeur de p obtenue
analytiquement et correspondant a la coupelle séche (0/85%), soit pour une humidité relative
de 42,5%, vaut 11,36, contre 11,30 + 0,6 pour la valeur expérimentale. Quant a I'numidité
relative élevée de 72% obtenue en utilisant la coupelle humide (50/94%), la valeur de p obte-
nue expérimentalement est 9,1+0,3 contre 9,09 obtenue analytiquement en utilisant I’équation

de Janssen et Roels [JAN-09].
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Figure I11. 13: Facteur de résistance a la vapeur d'eau des composites d’anas de lin en
fonction de I’humidité relative

La Figure 111. 13 montre que le traitement des anas a entrainé une augmentation du facteur de
résistance a la vapeur d’eau des composites. Par exemple le composite d’anas bruts présente
une résistance a la vapeur d'eau égale a 11,3 comparée a celle obtenue pour les composites
d’anas traités qui se situe entre 13,2 et 19,7 pour une HR de 43%. Cette augmentation de la
résistance a la vapeur d'eau apres traitement des anas est probablement due a un changement
de morphologie des granulats lignocellulosiques aprés traitement [KHA-08] ou a une diminu-
tion de la porosité des composites résultants [ALM-15]. La Figure Ill. 13 montre également
que les valeurs du facteur de résistance a la vapeur d'eau diminuent avec 1’augmentation
d’humidité relative. Ce phénomene est probablement li¢ au transport d’eau par capillarité car
I’augmentation d’humidité relative conduit a la condensation d’eau dans les pores du matériau
comme cela a été deja expliqué dans la Figure I11. 12.

Les valeurs de p de nos composites, pour les trois niveaux d’humidité relative étudiés, sont
proches de celles d’un béton élaboré avec du laitier de haut fourneau et des pierres a chaux ou
d’un panneau de fibres de moyenne densité : 10-20. Par contre elles sont plus faibles compa-

rées a celle d’un panneau ciment-particules de bois qui est égale a 50 [ISO/FDIS].
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Tableau I1l. 5. Parametres d'ajustement pour le facteur de résistance a la vapeur d'eau
des composites d’anas de lin selon le modéle de Janssen et Roels
[JAN-09]
Composites R? a b C
Standard 0,999 0,0730 0,0030 3,0900
Emulsion 0,996 0,0416 0,0096 1,8708
Huile de lin 0,997 0,0489 0,0088 2,0458
Chaux 0,996 0,0504 0,0122 1,7751
Paraffine 0,998 0,0416 0,0046 1,6471

B- LAPERMEABILITE A LA VAPEUR D’EAU

La perméabilité a la vapeur d’eau en fonction de I'humidité relative est déterminée en utilisant

I'Equation 15. Cette équation est obtenue en combinant les Equations 13 et 14.

§ = a + bec*¥% Eq. 15

Les données expérimentales de la perméabilité a la vapeur d'eau en fonction de I'humidité
relative doivent donc suivre une loi exponentielle selon ’Equation 15. La Figure 1ll. 14
montre la variation de la perméabilité en fonction de I'numidité relative ambiante expérimen-
tale et calculée en utilisant I’Equation 15 pour les cing bétons d’anas. Les paramétres
d’ajustement a la loi exponentielle, a, b et ¢ sont calculés pour les différents composites par la
méthode des moindres carrés et donnés dans le Tableau Ill. 6. Les résultats expérimentaux
montrent que les perméabilités augmentent avec I'humidité relative. Le composite d’anas
bruts présente une valeur de perméabilité toujours supérieure a celle des composites d’anas
traités. Le composite d’anas traités par la paraffine montre une trés légére augmentation de la
perméabilité a la vapeur d'eau avec ’augmentation de I’humidité relative comparée a tous les
autres composites. Pour 42,5% HR, ce type de composite posséde une perméabilité 6 égale a
1x10 kg.mt.st.Pat comparée a 1,7x10; 1,5x10; 1,4x101! et 1,2x10Mt kg.m?t.st.Pat
pour les composites d’anas bruts et traités par le chaux, I’huile de lin et I’émulsion respecti-
vement. La différence de comportement hygrique de nos composites avant et aprés traitement

a déja éte expliquee.
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Figure I11. 14 : Evolution de la perméabilité a la vapeur d’eau en fonction de I’humidité

relative pour les composites d’anas bruts et traités (données expérimentales et
théoriques)

La Figure Ill. 14 montre qu’une humidité relative élevée entraine 1’augmentation de la per-
méabilité a la vapeur d’eau du matériau. Cette relation peut étre expliquée par un transport
d'’humidité macroscopique induit par la condensation capillaire [UMU-14] pour les matériaux

présentant une hystérésis [ABR-09].

Tableau Ill. 6: Parametres d'ajustement pour la perméabilité a la vapeur d’eau des com-
posites d’anas de lin selon une loi exponentielle
Composites R? a b c
Standard 0,979 1,39x10 | 7,52x10 | 3,08
Emulsion 0,992 7,89x101? | 1,83x101? 1,40
Huile de lin 0,985 9,29x10*? | 1,66x10"2 | 2,15
Chaux 0,991 9,58x101? | 2,32x107*2 1,90
Paraffine 0,998 7,89x10*? | 8,69x10™3 1,86
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IV.3.2.4. LA DIFFUSIVITE ET L’EFFUSIVITE HYDRIQUES

La diffusivité hydrique permet d'évaluer la nature et I'intensité des transferts d'humidité dans
une phase liquide et/ou gazeuse a I'échelle macroscopique du matériau.

De maniere analogue a la diffusivité thermique, la diffusivité hydrique représente la vitesse de
pénétration et de diffusion de la vapeur dans un matériau lorsqu’il est soumis a une variation
de flux de vapeur extérieur. La diffusivité hydrique Dm (m2s?) est calculée a partir de
I’équation 16 [COL-13] qui prend en compte la perméabilité a la vapeur d’eau (J) et

I’isotherme de sorption.

§ P
D,, = —. Eq. 16

o

Ou p (kg.m?) est la masse volumique apparente du matériau sec, du/d¢ (kg.kg™?) représente
la capacité hydrique obtenue par la dérivée de la courbe de sorption, donnée par la tangente de
I’isotherme de sorption du matériau et Ps est la pression saturante a la température du maté-

riau.

wm CgK @
u =
(1-K ¢)(1- K @+C4K @)

Eq. 17

Le modéle de GAB (Equation 17) peut étre réarrangé en une équation polynomiale pour faci-
liter sa dérivation [AKO-13] :

— = Q-+ —F + — Eq. 18

u wm(1/Cg—1) wimnCyq WinCg K

Si1’on pose :

a K Eq.19
wmn(1/Cg—1)
Cqg—2

p = -2 Eq.20
wmCy
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1
= — Eqg.21
14 wmnCg K q

Alors I’équation 18 s’écrit :

¢
= Eq. 22
u a @2+ B p+y q

L’équation 22 décrit les courbes de sorption des composites d’anas. La pente des tangentes
(0u/0HR) aux courbes isothermes de sorption peut étre calculée en prenant la dérivee de

I’équation 22 :

ou Y —a @?
09  (a@?+ B e+y)?

Eq. 23

Remplagant 1’équation 23 dans I’équation 16, on obtient 1’équation 24 qui représente la diffu-

sivité hydrique Dm (M2.s™) :

_ 8§Ps(a 9%+ B @+ y)z

D
m p (¥ —a ¢?)

Eqg. 24

Dans la partie de la sorption isotherme nous avons montré expérimentalement la relation pro-
portionnelle entre I’humidité relative et la teneur d’eau dans les matériaux poreux. Cette rela-
tion a été confirmée par Rode et Grau [ROD-08].

L’évolution de la diffusivité hydrique en fonction de la teneur en eau peut étre expliquée par
la théorie de De Vries [DEV-58].

La Figure 1ll. 15 (A) donne I’évolution de la diffusivité hydrique en fonction de I'numidité
relative selon I'équation 24. Nous avons tracé également les valeurs de diffusivité en fonction
des teneurs en eau dans la Figure I1l. 15 (B). Nous remarquons que la forme de ces courbes

est en accord avec la théorie De Vries [DEV-58].
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Figure I11. 15 :Diffusivité hydrique des différents composites d’anas en fonction de
I’humidité relative (A) et de la teneur en eau (B)

De Vries [DEV-58] a montré que 1’évolution de la diffusivité hydrique en fonction de la te-
neur en eau dans la Figure I11. 15(B) évolue suivant trois phénomenes:

- Pour une faible teneur en eau, le transfert d'humidité est dd essentiellement au transport de la
vapeur (diffusion et effusion). La phase condensée existe sous la forme d'un film adsorbé ou
dans des petits Tlots d'eau.

- Lorsque la teneur en eau augmente, le nombre et la taille des petits ilots d’eau augmentent,
la surface pour le flux de vapeur diminue et le transfert d’humidité se produit par des méca-
nismes de condensation et d'évaporation au niveau des interfaces de vapeur-liquide.

- Puis, pour une teneur en eau éleveée, le transfert de liquide est prédominant.

Dans la Figure I1l. 15 (A et B), la premiere vague observée correspond a la diffusivité hy-
drique sous transfert de vapeur. Pour les plus basses teneurs en eau, la diffusivité d’humidite
du composite d'anas bruts est la plus élevée (1,2x10° m?.s™). Les composites d’anas traités
par I’émulsion, I’huile de lin, la chaux et la paraffine montrent une variation similaire de la
diffusivité hydrique mais avec des valeurs plus faibles.

Dans cette premiére partie, pour une humidité relative égale a 10%, la diffusivité hydrique
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vaut 5,1x107°, 6,1x10%0, 6,7x107° et 4,8x10"1° m2.s%, respectivement. Dans ce cas, le trans-
fert d’humidité se produit par une diffusion et une effusion de la phase vapeur. La diffusivité
d'humidité de tous les composites d’anas atteint une valeur minimale pour une humidité rela-
tive de 80%. Du fait de la condensation capillaire, le transfert d'humidité se produit par des
mécanismes de condensation et d'évaporation au niveau des interfaces de vapeur-liquide.
Enfin au-dela de HR=80%, la diffusivité d'humidité augmente pour les cing types de compo-
sites car le transfert de liquide est prédominant lorsque 1’humidité relative est élevée. Enfin,
pour les composites d’anas traités, les courbes de sorption étant trés proches les unes des
autres, la différence de diffusivité hydrique est principalement due a la différence de perméa-
bilité a I'numidité pour une HR élevée [COL-13]. Un méme comportement a été observé pour
des bio composites par Tran Le [TRA-10], Umurigirwa et al. [UMU-14] et Collet, et al.
[COL-13].

L'effusivité hydrique représente la capacité a adsorber et désorber I'humidité a la surface d’un
matériau. La capacité d’effusion de 'humidité est calculée a partir des essais de sorption grace
a I’équation 25 [ROD-07]. L’évolution de I’effusivité hydrique en fonction de I’humidité rela-

tive est donnée dans la Figure I11. 16 pour les cing composites d’anas de lin.

E,, = 2¢ Eq. 25

Ou Em (kg.m?2.Pa's'?) représente I’effusivité hydrique du matériau. Nous avons calculé
I’effusivité hydrique des composites d’anas en fonction de I’humidité relative en supposant
que leur perméabilité a la vapeur est constante.

La Figure I11. 16 montre que l'effusivité hydrique des composites d'anas bruts est supérieure a
celle des composites d'anas traités. Ce résultat est di au fait que les anas bruts adsorbent faci-
lement les molécules d'eau grace a leurs porosité et composition chimique. La relation non
linéaire entre 1’effusivité hydrique et I’humidité relative a également été observée par Rode et
al. [ROD-07].

L’effusivité hydrique augmente peu pour de faibles humidités relatives (jusqu'a 40%) quel
que soit le composite considéré. A titre d’exemple I’effusivité hydrique du composite stan-
dard est égale & 5,8x107 ; 6,3x107 et 6,7x107 kg/m?.Pa.s*? pour des humidités relatives de

20, 54 et 70% respectivement, alors que pour les composite d’anas traités par la paraffine elle
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vaut 4,5x107 ; 4,8x107 et 4,9x107 kg/m?.Pa.s*2. Donc nous pouvons dire que les composites
d’anas traités ont des valeurs d’effusivité hydrique moins élevées compares a celles du com-
posite d’anas bruts. Ceci est li¢ a I'efficacité du transfert d'humidité. Autrement dit la capacité
a adsorber et désorber a la surface des composites d’anas traités est plus importante que celle
du composite standard.

L’effusivité hydrique est liée a la perméabilité de la vapeur d’eau, a la dérivée de I’isotherme
de sorption et a la masse volumique de matériau (équation 25). Par conséquent, il est difficile
de donner une explication certaine a propos de la raison de I'amélioration des effusivités en
dépit de 1'augmentation des masses volumiques apparentes des composites en cas d’utilisation

d’anas traités.
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Figure I11. 16 : Effusivité hydrique en fonction de I’humidité relative pour les diffé-
rents composites

IV.3.3. LA CAPACITE TAMPON HYDRIQUE

La capacité tampon hydrique (MBV) est un facteur important qui permet d’évaluer le confort
dans un batiment [ROE-05]. Pour améliorer le confort, il est préférable d’utiliser des maté-
riaux poreux dans I’enveloppe parce qu’ils permettent de réduire la consommation d’énergie

en contribuant a la stabilisation du niveau d’humidité relative de 1’air ambiant. La perfor-
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mance de la capacité hydrique d’un local et la capacité de régulation hydrique d’un matériau
dépendent des surfaces effectives exposées, du taux de ventilation, des sources d’humidité
internes et des conditions climatiques extérieures [TRA-10-2].

La mesure des isothermes de sorption et de la perméabilité a la vapeur d'eau est longue et fas-
tidieuse. Aussi la mise en place d’un essai dynamique supplémentaire permettant d’évaluer la
mémoire de la capacité tampon d’humidité des matériaux, est nécessaire. En effet la connais-
sance de la capacité tampon hydrique des matériaux permettrait d’envisager des économies
d'énergie tout en maintenant la qualité de I'air et le confort hygrothermique.

Le projet NORDTEST [ROD-05] a proposé un protocole simple afin d’évaluer la valeur du
tampon hydrique (MBV) pour les matériaux qui sont exposés a des ambiances intérieures (les
parois, les meubles etc.) dans des conditions diurnes.

On distingue ici deux notions différentes : la valeur idéale de la capacité tampon hydrique qui
néglige la résistance de la lame d’air a la surface du matériau (MBVigeal) €t la valeur réelle qui
prend en compte cette derniere (MBV selle).

La MBVigeale est la valeur limite de la MBV elie lorsque le coefficient de convection massique
est infini. Par conséquent, la MBVigeale devient une propriété intrinséque du matériau [ROD-
05] et elle peut étre utilisee pour classer les matériaux selon leur capacité tampon hydrique.
Afin d’évaluer la capacité tampon hydrique réelle (MBV glie) exprimée en (g/m?.%HR), nous
avons utilisé I'équation 26 [ROD-05] :

Am
A(HRhaute_HRbasse )

MBVyselie = Eq. 26
Ou, Am (g) représente la variation de la masse du matériau au cours de la phase d'adsorp-
tion/désorption, A (m2) représente la surface de I'échantillon qui est en contact avec l'air,
HRhaute €t HRbasse représentent respectivement I'humidité relative élevée (75% HR) et I'numi-
dité relative faible (33% HR).

Cette valeur réelle est a comparer a une valeur idéale (MBVideate).

Dans ce travail, HRnhaute=75% et HRpasse=33% donc la variation d’humidité relative quoti-
dienne AHR est constante et égale a 42%. La MBV e peut donc étre déterminée en divisant
la variation de masse par la valeur de AHR. L'équation 27 a été utilisée pour calculer la
MBVideale [ROD-05].

MBVgsqie = 0.00568 Ey, P; [t Eq. 27
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OU Em (kg.m2.Pat.s2) est ’effusivité hydrique du matériau, Ps (Pa) la pression de saturation
et tp représente la période du temps de la variation relative d’humidité par étapes (24 h =
86400 s).
Sur la base des résultats expérimentaux, les valeurs MBV ont été calculées comme suit :
— MBVags : capacite tampon hydrique calculée sur la base du gain de masse pendant
I'adsorption,
— MBV4es : capacité tampon hydrique calculée sur la base de la perte de masse lors de la
désorption,
— MBV : moyenne des capacités tampons hydriques obtenues en adsorption et en deé-
sorption.

La Figure I11. 17 montre la variation de la masse en fonction du temps pour les composites
d’anas traités et bruts. Un cycle dure 24h et se compose d’une phase d’adsorption de 8h a
75% HR et d’une phase de désorption de 16h a 33% HR pour des échantillons de 4+0.2 cm
d’épaisseur. La variation de la masse entre I'adsorption et la désorption évolue en fonction du
nombre de cycles ce qui conduit a une allure descendante a la courbe. La différence de masse
durant les cycles est due aux conditions initiales qui ont été utilisées pour préparer les échan-
tillons avant de lancer les essais. Ce comportement est cohérent avec celui observé par Collet
et al. [COL-13] pour un béton de chanvre projeté. Les MBVags et MBVes, calculées a partir
des données de la Figure I11. 17, sont représentées en Figure 1l1. 18 en fonction du nombre de
cycles. Les valeurs de MBV se stabilisent a partir de quatre cycles. La MBV ¢l est calculée
en faisant la moyenne des trois dernieres mesures pour lesquelles la variation est inférieure a

5% (du cycle 4 au cycle 6).
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Figure I11. 17 : Cinétiques de sorption des différents composites des anas de lin
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traités en fonction du nombre de cycles

La Figure I11. 19 donne les différentes MBV moyennes de chaque échantillon de composites
d’anas. Ces résultats montrent que le traitement des anas modifie peu la capacité du matériau
a fixer ou rejeter I'numidité relative. Les MBV des composites d’anas traités par 1’émulsion et
la paraffine sont inférieures a celles du standard et proches des valeurs données par Collet et
al. [COL-13] pour les bétons de chaux-chanvre. Les MBV des composites d’anas bruts et trai-
tés par I’huile de lin et la chaux ne sont pas significativement différentes et proches des va-
leurs données par Umurigirwa et al. [UMU-14] pour un agro-composite a base de chenevottes

et d’amidon de blé. Les MBV obtenues dans cette étude pour les composites d’anas sont
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proches de la MBV obtenue par Rahim et al. [RAH-15] pour un béton lin-chaux (2,75
g/(m?.% HR). Lors de la comparaison des résultats, 1’épaisseur des échantillons n’a pas été
prise en compte, mais car il ne s’agit pas un facteur limitant selon McGregor et al. [MCG-14].
Enfin, selon la classification du projet NORDTEST, les matériaux élaborés apparaissent
comme d’excellents régulateurs d’humidité car ils présentent une MBV supérieure a
2 g/(m?.%HR). D'apreés les résultats affichés dans la Figure I1l. 19, les composites d’anas de
lin bruts présentent un coefficient tampon hydrique idéal égal & 2,95 g/(m?.%HR) contre 2,6;
3,1; 3,3 et 2,3 g/(m%.%HR) pour les composites d’anas traités par I’émulsion, I’huile de lin, la
chaux et la paraffine respectivement. Ces valeurs sont supérieures aux valeurs réelles égales a
18% pour le composite standard et comprises entre 14 et 20% pour les composites d’anas trai-

tés.

4,00

0,00

Brut Smusion HDL Chaax Paraffine

les Composites

MAMBY absorption  BAMBV desorption  EMBYV ideal

Figure I11. 19: Comparaison entre les résultats expérimentaux et analytiques des MBV
pour les composites d’anas de lin bruts et traités

Arfvidsson [ARF-99] définit la profondeur de pénétration (dp,1%) de la vapeur d'eau dans un
matériau poreux comme étant la profondeur a laquelle I'amplitude de la variation de la teneur
en humidité représente seulement 1% de la variation de la surface du matériau. Pour la varia-
tion sinusoidale de la teneur en humidité sur la surface du matériau, la profondeur de pénétra-

tion est donnée par I'éguation 28 [ROD-05]:
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dp oy = 461 |22 =26 Doty Eq. 28

Avec dp1% la profondeur de pénétration (cm), Dm la diffusivité hydrique du matériau

(m2.s1),et t, la période du temps (s). Cependant, la valeur de I'humidité tampon expérimentale
est égale a la valeur de I'humidité tampon idéale dans le cas ou le matériau est homogene et
son épaisseur est égale ou supérieure a la profondeur de pénétration du matériau [ROD-05].

Dans le protocole NORDTEST, I'numidité relative a la limite du matériau suit une onde car-
rée et non sinusoidale. Ainsi, cette méthode de calcul de la profondeur de pénétration ne
donne qu'une approximation. La profondeur de pénétration de I'humidité calculée a partir de
I'équation 28 est plus élevée pour le composite standard (2,17 cm) que pour les autres compo-
sites (1,59 a 1,69 cm). Méme si cette valeur est une approximation, il nous permet d'estimer
I'épaisseur nécessaire pour bénéficier de I'effet du tampon hydrique. Les épaisseurs calculées
étant inférieures a I'épaisseur des échantillons, ceci est en accord avec les résultats présentés
dans la Figure I11. 19 et nous permet de valider une fois de plus les résultats présentés ici. La
profondeur de pénétration théorique est basée sur les données de I'état d'équilibre et la per-
méabilité a la vapeur d’eau. Il est démontré que I'utilisation des données de I'état d'équilibre
pour caractériser le comportement dynamique entrave la fiabilité du calcul. En outre, une
seule valeur est prise en compte pour la perméabilité a la vapeur. Donc, la profondeur de pé-
nétration calculée est une approximation et la variation de MBV avec I'épaisseur de I'échantil-
lon doit étre due au fait que la profondeur de pénétration réelle est supérieure a celle calculée.
Par ailleurs, les MBV mesurées sont nettement inférieures aux MBVidsale présentées dans le
Figure I11. 19. Le Tableau Ill. 7 montre les propriétés hydriques des composites d’anas ainsi
que les valeurs de la profondeur de pénétration pour une valeur d’humidité relative de 54%

(moyenne entre 33 et 75%).

Tableau Ill. 7: Propriétés de transport et de rétention de I'humidité des composites
d’anas
Propriétés Standard | Emulsion | Huile de lin Chaux Paraffine
8 (kg.mt.st.Pal)
(x10') 1,80 1,18 1,47 1,62 1,03
Em
(kg.m2.Patlst?) 6,30 5,54 6,59 7,07 4,93
(x107)
dp,19 (cmM) 2,17 1,63 1,69 1,63 1,59
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111.4. CONCLUSION

La détermination du comportement hygrique des nouvelles générations de composites ligno-
cellulosiques (composites d’anas de lin bruts et traités) est d'une grande importance pour éva-
luer leur efficacité et aptitude a €tre utilisés comme isolants en présence de vapeur d’eau. Les
résultats obtenus nous permettent de faire plusieurs constatations :

1- Les courbes d’isothermes de sorption montrent que le traitement des anas de lin accentue
les phénomeénes d'hystéreésis et diminue la capacité de sorption d’humidité du matériau. Com-
parés aux composites standards, la teneur en humidité des composites d’anas traités est infé-
rieure. Nos résultats montrent que les composites d’anas présentent une grande capacité de
sorption d’humidité. Les résultats ont montré que les courbes de sorption des cing matériaux
présentent une allure de type Il et Il en raison de leur microstructure similaire et que le mo-
dele de GAB en donne une bonne approximation.

2- La perméabilité a la vapeur d'eau des composites d'anas de lin (traités ou non) a été mesu-
rée selon les tests de la coupelle seche et humide. Une analyse comparative des composites
d’anas de lin bruts et traités montre que les premiers présentent une permeabilité a la vapeur
d'eau plus élevée. Les matériaux sont caractérises par une faible capacité de diffusion et
d’effusion a la vapeur d’eau. Cependant le composite standard est un peu plus permeéable a la
vapeur d'eau que les composites d’anas traités. La vapeur d'eau se déplace de la zone a forte
concentration vers la zone a faible concentration a travers le matériau. Ceci est d0 probable-
ment aux nouvelles liaisons qui se créent apres le traitement des anas de lin et qui permettent
aux molécules d'eau de se fixer plus facilement a leur surface.

3- L’essai de capacité tampon hydrique a démontré que les valeurs de MBV mesurées pour
les composites d’anas de lin sont comprises entre 2 et 2,5 g/(m?.%HR) pour une épaisseur de
4 cm. Les composites élaborés présentent une excellente performance et peuvent étre utilisés
pour réguler I'humidité relative intérieure selon la classification proposée par le projet
NORDTEST. Il a été démontré aussi que le traitement des anas de lin a une influence sur le
comportement hygrique de composites d’anas. Le modéle analytique a prouvé un tres bon
accord avec les résultats expérimentaux.

Ces résultats montrent également que le matériau contenant des anas de lin présente une
excellente capacité régulatrice de ’humidité relative de I'air ambiant. En effet, le composite
étant hydrophile, il est capable d'adsorber de I'eau issue de I'atmosphere ambiante.

4- La presente étude fournit un ensemble de données expérimentales qui peut étre utilisé dans

les modeles via un logiciel hygrothermique pour explorer 1’adéquation de ces matériaux pour

145



COMPORTEMENT HYGRIQUE DES
CHAPITRE 1] COMPOSITES A BASE D’ANAS DE LIN

différents types d’isolants et conditions climatiques.

Une prise de conscience accrue de I'environnement incite a utiliser des matériaux de construc-
tion écologiques et durables en termes de réduction de I'énergie et des matiéres premiéres. Par
consequent, les matériaux d'origine biologique ou comportant des ressources biologiques sont
de plus en plus recommandés.

La modélisation numérique réalisée a montré 1’importance de la prise en compte du phéno-
méne d’hystérésis. La réalisation d’essais sur une plage d’humidité et de température plus

large pourrait permettre de mieux connaitre leur effet sur le comportement du matériau.

146



CHAPITRE IV :
COMPORTEMENT DES COMPOSITES D’ANAS DE LIN A
LA LIXIVIATION

147



COMPORTEMENT DES COMPOSITES

CHAPITRE IV D’ANAS DE LIN A LA LIXIVIATION

IV.1 INTRODUCTION

La lixiviation au sens littéral consiste en I’extraction d'un ou plusieurs éléments sous 1'action
d'un solvant. La lixiviation est toute opération consistant a soumettre une matrice (solide, pa-
teuse, pulvérulente, etc.) a l'action d'un solvant, en général de I'eau. Le lixiviat représente
I’effluent aqueux rejeté dans le milieu naturel par une décharge. La solution obtenue apres
lixiviation d'un déchet ou d'un matériau au laboratoire est appelée un « éluat ». L’objectif gé-
néral des essais de lixiviation est de quantifier la mobilité des especes chimiques (polluantes
ou non) presentes dans des matrices solides (déchets ou matériaux a base de déchets par
exemple) dans un lixiviant donné.

La lixiviation est 1’'une des techniques efficaces permettant d’identifier les déchets rejetés
dans I'environnement. Le phénomene de lixiviation dans le milieu naturel est un processus
complexe englobant des mécanismes réactionnels biologiques et géochimiques auxquels se
trouvent associés des aspects spécifiques liés a la santé des populations humaines et animales
(dissolution puis transfert de polluants vers le monde vivant en relation avec les notions de
toxicité et d'écotoxicité).

Le but de ce chapitre est d’évaluer 1’effet de 1’incorporation d’anas de lin, bruts ou traités,
dans une matrice cimentaire sur les composés relargués par les composites élaborés apres dé-
molition ou déconstruction. Il sera alors possible de connaitre 1’effet des éco-composites sur
I’environnement. Par ailleurs, afin d’anticiper la fin de vie, il est également important
d’identifier le devenir du matériau. Le plus souvent les déchets de construction sont mis en
décharge ou ils se trouvent en contact avec le sol et soumis aux conditions climatiques.
L’impact de ’environnement sur ces éco-matériaux est étudié par exposition des échantillons
a différentes conditions environnementales. En effet, les échantillons peuvent étre soumis a
des variations de leur environnement pouvant étre agressives vis a vis de leur structure chi-
mique et morphologique. Il est donc important de connaitre et de comprendre 1’évolution des
propriétés de ces éco-matériaux dans de telles conditions. Trois variables sont utilisées dans
cette étude pour évaluer le comportement en lixiviation des composites : le pH, le temps et la
taille d’échantillon.

L’environnement va donc agir sur le matériau et inversement.
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V.2 METHODES EXPERIMENTALES
IV.2.1 TEST DE DEPENDANCE AU PH

L’objectif de ce test est de voir en condition réelle 1’effet des pluies acides sur nos composites
et plus particulicrement d’identifier les constituants relargués en milieu acide.

L’eau de pluie se trouve normalement a un pH de 5,6. Lorsque son pH descend en dessous de
5,6, elle est considérée comme acide [MEN-04] [EPA-16]. Le pH des pluies acides est diffe-
rent selon la zone géographique et est étroitement lié aux activités industrielles. Les pluies
acides dans une zone industrielle ont un pH pouvant atteindre environ 2,6 [EPA-16].
Al-Mohamadawi et al. [ALM-16-2] ont montré que 1’exposition des échantillons a différentes
conditions vise a reproduire les environnements rencontrés en service ou en fin de vie. Cela a
permis d’évaluer la durabilité dans des conditions extérieures et voir 1’impact de ces éco-
matériaux sur I’environnement.

Dans cette étude les échantillons de composites sont soumis a une série de tests de lixiviation,
acceélérée par I’effet d’agitation a 200 tr/min, en utilisant I’acide nitrique comme agent de lixi-
viation simulant une pluie acide. Afin de couvrir une gamme de pH de pluies acides, trois
concentrations d’éluant sont préparées a pH 2,0 ; 4,2 et 5,6 [CHE-13] [FAN-10] [DU-14].
Pour déterminer I'influence du pH sur le comportement a la lixiviation de nos composites et
connaitre leur capacité de neutralisation acide, nous avons utilisé la norme NF EN 14429 [NF
EN 15] avec quelques modifications portant sur la taille de I'échantillon et les valeurs de pH
utilisées. Nous avons broyé les échantillons afin d'avoir 95% des morceaux ayant une taille
inférieure a 10 mm contre 1 mm dans la norme. Nous avons élevé le seuil de dimension du
broyage pour éviter de trop casser les granulats lignocellulosiques.

Ces tests présentent deux principaux objectifs :

Déterminer la capacité de neutralisation acide du composite en évaluant le pH du milieu qui le
contient en fonction de la quantité d’acide ajoutée (exprimée en meq d’H*/g de matiere
seche).

Obtenir des courbes de disponibilité des cations et des anions (polluants) relargués en fonc-
tion du pH ou de la quantité d'acide ajoutée, et, ainsi des informations sur la résistance du
matériau face a une agression extérieure acide.

Dans une étape préliminaire, nous avons réalisé la titration acide de nos matériaux afin de
déterminer les équivalents d'acide nécessaires pour atteindre les différentes valeurs de pH
recherchées. Le dispositif expérimental pour la titration est présenté en Figure IV. 1. La
courbe de titrage représente le nombre de milliéquivalents de protons H* par gramme de ma-
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tiere seche du matériau. Il est ainsi possible par lecture graphique de déterminer le nombre
d’équivalents d'acide qu’il est nécessaire d’ajouter pour un gramme de matériau sec afin
d’obtenir une valeur de pH donnée [NF EN 15]. Le test de capacité de neutralisation acide a
¢été réalisé sur les composites d’anas bruts et traités a un ratio L/S de 10.

L’interprétation de ces résultats se fait a I’aide de courbes représentant le pH a 1’équilibre
(obtenu au bout de 48 h) en fonction des quantités d’acide nitrique ajoutées durant les essais.
L’évolution du pH en fonction de la quantité d'acide ajoutée permet d'accéder a la capacité de
neutralisation acide du matériau et donc & sa capacité a résister aux agressions chimiques
acides. Les quantités d’acide ajoutées sont exprimées en milliéquivalents H*/g de matiére
séche (meq H*/g de MS).

] g

Burette graduge —» |

Bolution titrante —»
HNOz '

sonde du pH
métre

Les morceaux

d’ eéchantillon W '
nanﬁa g LA E"
Turbulent | >

Figure IV. 1. Dispositif expérimental pour la titration.

Aprés avoir placé une quantité de 75 g de notre composite dans un bécher contenant un vo-
lume de 750 ml d'eau déminéralisée, la quantité nécessaire d'acide, déterminée a partir de
I'étape préliminaire de titration, a été ajoutée pour obtenir la valeur de pH recherchée. L'ajout
de l'acide doit étre réalisé sous agitation continue a 200 tr/min, en trois étapes successives (1/3

de la quantité de solution acide a chaque fois). Le premier tiers (en volume) de lixiviant est
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ajouté a t=0, le deuxieme tiers a t+30 min et le troisieme tiers a t+2h pour atteindre le pH vise.
Nous avons effectué une agitation continue pendant 48h car, selon la norme, il s’agit du temps
nécessaire pour atteindre la condition d'équilibre pour la majorité des constituants issus des
déchets. Le pH est mesuré a t+48h. A I’issue de 1’essai, les éluats sont séparés de la phase
solide, constituée par les morceaux de matériaux, par filtration a travers un filtre de 45 pum,

pour ensuite les analyser par chromatographie ionique.

IV.2.2. TEST DE PERCOLATION

Cet essai est congu pour fournir la répartition liquide-solide des constituants (toxiques ou pol-
luants) d’un matériau solide poreux monolithique ou massif en fonction du rapport liquide-
solide L/S (volume d'élution/masse du matériau) dans des conditions précises de percolation.
Le matériau solide, placé dans un récipient ouvert, est traversé par le percolant a faible débit.
La solution est introduite par un mode de pompage a flux ascendant ou descendant.
Selon le sens d’introduction du lixiviant, on distingue plusieurs modes de percolation :

- le mode axial (avec percolation ascendante ou descendante) ;

- le mode radial (convergent ou divergent) ;
Un essai de percolation, utilisé¢ pour 1’étude d’altérabilité¢ des roches, a été adapté pour pou-
voir étudier le relargage de matériaux a matrice cimentaire (NF CEN/TS 14405 de juillet
2005) [NFC-05]. Nous avons choisi le mode axial avec percolation descendante pour simuler
la pluie. Les concentrations d'éluét et les libérations massives cumulatives de constituants de
préoccupation potentielle sont représentées en fonction cumulative de L/S. Ce test a été utilisé
par plusieurs auteurs [TRI-10] [VAN-01] [BEN-05]. Les interrelations entre l'essai de
I’influence au pH et le test de percolation sont trés utiles afin de connaitre le comportement a
la lixiviation sous une large gamme de conditions d'exposition.
Le systeme, concu pour alimenter le percolant a faible débit, est présenté sur la Figure IV. 2.
Ce dispositif expérimental est composé d'un réservoir en plastique fournissant 1’eau néces-
saire a la percolation des échantillons grace a la pression hydrostatique. Cette derniére est
utilisée étant donnée la perméabilité élevée du matériau liée a sa structure poreuse. De plus
elle permet de réduire le risque d’endommager la cellule et par suite 1’échantillon. Le débit de
I’eau (percolant) injectée est controlé par des valves.
Une cellule en thermoplastique est moulée autour de I’éprouvette afin d’assurer 1’absence
d'espace entre cette derniére et la cellule, et éviter ainsi l'utilisation de résine pouvant conta-
miner 1’¢luat. Le passage du percolant a travers 1’éprouvette, et non pas par sa surface externe,

est vérifié visuellement. L’¢luat est collecté dans un flacon positionné sous la cellule.
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Le fluide percolant est de I’eau déminéralisée (pH=7,6). La hauteur du réservoir d’eau et
I’ouverture des valves sont choisies pour obtenir un rapport L/S de 10 L/kg avec un faible
débit (4,16 mL/h) en 10 jours [TRI-10]. Les eéprouvettes testées sont de la forme parallélépi-

péde (40x40x160 mm3) et 4gées de 5 a 7 mois. L’essai est fait a température ambiante.

Echantillon

Filtre

Récupération ;
de I'eau

Figure IV. 2. Schéma du systéme de percolation en mode axial descendant

Il est nécessaire de saturer les éprouvettes avant de réaliser le test afin d’établir les ponts de
percolation entre les deux faces supérieure et inférieure de celle-ci. Ceci permet d'éviter de
faire traverser le percolant exclusivement par certains chemins préférentiels, d'homogénéiser
I'écoulement et de remplir I'ensemble de la structure poreuse du matériau avec du percolant.
L’¢éluat est recueilli au bout de 60, 120, 180 et 240 h dans des flacons est analysé par chroma-
tographie ionique. Cette technique va nous permettre de déterminer les teneurs en ions cal-
cium et sodium percolés. Les résultats sont présentés en mg/L ou pg/L puis sont tracés en
fonction du temps.

Le suivi cinétique permet d'estimer I'age de la matiére. En effet, si des composants importants
comme le calcium et/ou le sodium issus du matériau continuent a percoler en fonction du
temps, il est donc possible d’évaluer sa fin de vie [CAR-96] [CAR-97] [YAN-12] [ADI-13].
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IV.2.3. TEST DE LIXIVIATION

L’essai de lixiviation est réalis¢ sur des matériaux granulaires selon la norme NF EN 12457,
(1-4), Décembre 2002 [NF EN 02]. 11 s’agit d’un essai statique de conformité. L hypothese
faite suppose que 1’équilibre ou le quasi-équilibre est atteint entre les phases liquide et solide
pendant la durée de I’essai.

L’essai est réalis¢ selon la norme mentionnée précédemment avec un rapport liquide/solide de
10 L/kg. En effet une quantité de 75 g de chaque éco-matériau est broyé a une granulométrie
inférieure & 10 mm, puis mise en contact avec 750 mL d’eau déminéralisée de pH 7,6 dans un
flacon en verre de 1 litre, fermé et maintenu sous agitation continue pendant 24h a tempéra-
ture ambiante (Figure 1V. 3).

La phase liquide est filtrée sur une membrane de 45 um. Le résidu solide est éliminé et le
lixiviat récupéré est analysé par chromatographie ionique. Les concentrations des constituants
sont exprimées en "mg/L". Le rapport entre la quantité de constituant lixivié et la masse totale
de I’échantillon, exprimé en "mg/kg" de matiére seche est utilisé pour exprimer les résultats
finaux. Le pH, la turbidité et la conductivité ont été mesurés directement a la fin de I’essai
afin d'éviter la neutralisation de la solution en raison de I'exposition au dioxyde de carbone, en

particulier lorsque les matiéres alcalines sont testées.

Etude deslixiviates
Filtration 45 pm

WILED

Figure 1V. 3. Etapes de réalisation du test de lixiviation
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IV.3. CARACTERISATION ANALYTIQUE

IV.3.1. MESURE DE LA TURBIDITE, DE LA CONDUCTIVITE ELECTRIQUE ET
DU pH

La turbidité est un indice de la présence de particules en suspension dans I'eau. Elle est déter-
minée a 'aide d’une néphélémétrie. Cet appareil mesure la lumiére dispersée par les particules
en suspension avec un angle de 90° par rapport au faisceau de lumiére incident. Le domaine
d'application se situe entre 0,1 et 1 000 unités de turbidité néphélémétrie (UTN) mais peut étre
prolongé jusqu’a 7 500 UTN en modifiant I’étalonnage. L’appareil utilisé dans cette étude
¢était un turbidimetre de la marque HACH, modé¢le 2100. Le volume d’¢luat testé est d’environ
30 mL. Les cuvettes doivent étre propres et exemptes de dép6t, tache, buée ou marques sus-
ceptibles d’affecter le faisceau lumineux. Apres usage, les cuvettes sont rincées a plusieurs
reprises avec de I’eau chaude et déminéralisée. Elles sont ensuite placées dans un support de
fagon a permettre a I’eau de s’écouler et au tube de sécher. Les résultats, exprimés en UTN
(unité de turbidité néphélémétrique), sont affichés directement par 1’appareil.

Pour mesurer la conductivité électrique des solutions, nous avons utilisé un conductimétre
portable (HANNA-Instrument, modéle EC215). La conductivité électrique d’une solution est
la mesure de sa capacité a transporter le courant électrique. Elle est généralement exprimée en
le Siemens (S) par métre (S=Q7). La conductivité permet de déterminer 1’ensemble des ca-
tions et anions présents dans une solution en détectant la quantité des ions liés contenue dans
cette solution. La conductivité électrique caractérise I'aptitude d'une solution a laisser les
charges électriques se déplacer librement et donc permettre le passage d'un courant électrique.
Le transport de I'électricité est effectué par la migration des ions positifs et négatifs a travers
le liquide.

Enfin, un pH-metre de précision + 0,05 unités a 25°C et une balance a = 0,01 g ont été utili-

Sés.

IV.3.2. CHROMATOGRAPHIE IONIQUE

Les éluats provenant des tests de dépendance au pH, de percolation et de lixiviation ont été
analysés par chromatographie ionique en utilisant I'appareil lon Chromatographe (Metrohm
883 Basic IC plus Annexe Il) pour déterminer les quantités de cations ou d'anions présentes.

La chromatographie ionique (CI) est une technique qui ressemble a la chromatographie li-
quide (HPLC). La phase mobile est constituée par un milieu aqueux ionique et la phase sta-

tionnaire par un solide qui joue le role d’échangeur d’ions. On utilise comme détecteur un
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conductimetre avec cellule a circulation, ce qui constitue une méthode de détection sensible et
trés générale pour toutes les especes ionisées.

La séparation des ions ou composés polaires présents dans I’échantillon et entrainés par la
phase mobile, résulte de leurs interactions avec les sites ioniques de la phase stationnaire.

Les colonnes de chromatographie a disposition nous ont permis de déterminer les concentra-

tions des ions suivants : Ca®*, Na*, Mg?*, Cu?*, Fe?*, AI**, CI, F et Br-.

1VV.3.3. DOSAGE DES SUCRES TOTAUX

Les phases liquides résultant des essais de lixiviation ont fait I’objet d’un dosage spectropho-
tométrique des sucres totaux. La méthode phénol-acide sulfurique développée par Dubois et
al. [DUB-56] et modifiée par Saha et Brewer [SAH-94] a été utilisée comme test colorimé-
trique pour déterminer la teneur en sucres totaux. Elle est positive pour tous les glucides et
consiste a faire interagir le phénol en milieu acide sulfurique concentré avec certains glucides
(oses et osides). La dégradation des glucides est une décomposition endothermique, donc la
réaction exothermique entre H2SO4 et I’cau fournit I’apport thermique indispensable a cette
dégradation. Ainsi une molécule dérivée du furfural qui vient de la cyclisation et la déshydra-
tation d’un glucide réagit avec le phénol donnant une solution de couleur orangée. L’intensité
de cette couleur est directement liée a la concentration en sucres et détectée par absorption de
la lumiere visible [DUB-56]. Un spectrophotomeétre Spectronic Série 67 (670 006/VERSION
B/01-08 Annexe I1I), fourni par Fisher Scientific, a double cuve en quartz et équipé d’une
lampe tungsténe a été utilisé pour mesurer les absorbances. Cette méthode est trés fréquem-
ment utilisée pour le dosage des sucres totaux [KHA-08] [ATB-13] sachant que la teneur des
solutions testées ne doit pas dépasser la concentration de 10 mg/L. La composition précise des
monomeres de sucres extraits n’étant souvent pas connue, le glucose est utilis€¢ pour tracer la
courbe d’étalonnage. Les résultats obtenus sont exprimés en grammes de glucose par gramme
d’anas de lin inclus dans le composite.

Le protocole consiste a mélanger 2 mL de solution de relargage avec 1 mL de solution a 0,5%
de phénol, puis 5 mL d’acide sulfurique concentré (98% de pureté) a été ajouté a l'aide d'une
seringue Micropipette numerique (100-1000 pl). Le mélange est ensuite agité et laissé au re-
pos pendant 30 min a température ambiante. Le spectrophotomeétre est utilisé pour mesurer
I'absorbance a 490 nm. Nous avons utilisé 1’eau déminéralisée pour tous nos essais de lixivia-
tion sauf dans les tests de dépendance au pH. Cing composites cimentaire lignocellulosiques
différents sont utilisés pour réaliser ces tests (les composites cimentaire des anas de lin bruts,

traités par émulsion, huile de lin, chaux and paraffine). Différentes prises d’essai sont mises
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en contact avec la lixiviant (eau) avec un ratio constant L/S de 10 ml/g du matériau sec dans

tous les tests de lixiviation a température ambiante.

IV.4. RESULTATS ET ANALYSES

Les résultats de diffusion sont exprimés sous forme de concentration (mg/L ou pg/L). Cette
présentation des résultats facilite I'interprétation des aspects spécifiques car ce type de présen-
tation permet notamment d’évaluer si une espéce contréle la solubilité [VAN-04].

Le relargage est principalement contrélé par la solubilité ou la disponibilité, processus chi-
miques de base. La distinction entre les deux phénomeénes est cruciale pour ’interprétation
des données. L’identification des mécanismes qui contrdlent le relargage permet de prédire
notamment celui-ci a différentes échelles de temps. Ainsi, la représentation en mg/L permet la
comparaison des résultats pour des groupes de constituants présentant un comportement de
libération similaire [VAN-04] et également la comparaison de la solubilité des contaminants
reflétant la spéciation des éléments et les conditions imposées par le fluide percolant [VAN-
96].

Dans cette étude nous avons analysé des éléments anioniques et cationiques, solubles et majo-
ritaires, se trouvant généralement dans les matrices cimentaires. Ces éléments sont les ions
calcium Ca?*, sodium Na*, des cations métalliques (Fe?*, Zn?* et AI**) et des halogénures (F,
Cl et Br).

Dans le processus de dégradation du béton, un certain nombre de composants se dissolvent.
Les composants principaux sont le calcium, le potassium et I'aluminium, etc. Parmi ceux-ci, le
Ca2" est le composant prédominant car il est responsable des propriétés mécaniques du béton
et constitue un bon indicateur de 1’état de dégradation du béton [ADI-13]. Les ions calcium
sont une des principales substances dissoutes lors de la lixiviation des composites cimentaires
car le ciment Portland comprend 63,8% de CaO. La lixiviation du calcium du matériau cimen-
taire dépend de deux processus couplés avec des cinétiques différentes : la diffusion des ions
dans la solution présente dans les pores et la dissolution des différents hydrates [YAN-12].
La lixiviation du calcium des matériaux a base de ciment est une préoccupation majeure des
spécialistes du domaine car elle permet d’évaluer la dégradation du matériau. Pour cela
plusieurs chercheurs ont choisi de suivre I’ion calcium durant I’essai de lixiviation [CAR-96]
[CAR-97] [GON-96] [HUY-12]. Nous avons choisi 1’aluminium, le fer et le sodium, comme
composants secondaires pour identifier I’effet du drainage du calcium sur les autres compo-

sants du béton. Ces éléments présents sous forme d’oxydes existent en petite proportion dans
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la composition principale du ciment Portland : 5,3% de Al203, 2,7% de Fe203, 2,4% de MgO
et 0,1% de Na0).

L aluminium, le fer et le magnésium représentent une proportion importante dans la composi-
tion principale du ciment Portland par rapport au sodium qui existe sous un faible pourcentage
dans ce dernier ciment (0,1% comme Na2O).

Le ciment Portland contient des oligo-éléments (éléments traces) et des métaux lourds poten-
tiellement dangereux originaires des matieres premiéres et des combustibles (fuels) utilisés
pour la production du ciment. Ces oligo-éléments sont liés avec les composants a base du
ciment dans une certaine mesure au cours de son hydratation. Une faible quantité reste dis-
soute dans la solution interstitielle.

Les ions chlorures, fluorures et bromures ont été choisis a cause du grand danger qu’ils
peuvent présenter pour la santé. Par exemple, 1’ion fluor (F) représente le premier élément du
groupe des halogeénes. A forte dose, les composés fluorés sont toxiques et peuvent provoquer

la mort.
IV.4.1. TESTS DE DEPENDANCE AU pH

IV.4.1.1. CAPACITE DE NEUTRALISATION ACIDE

Glass et Buenfeld [GLA-99] ont développé une méthode permettant I'identification et la quan-
tification de I'état des phases cimentaires dans un solide. Elle se base sur la stabilité des
phases cimentaires hydratées en fonction du pH. La Figure IV. 4 montre que les principaux

hydrates du ciment ne sont stables que pour des pH supérieurs a 9.

pH
L 1 L 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
1 2 3 4 5 [3 T H 9 10 11 12 13 14
Portlandite
C4AHI13
Monosulfoaluminate
Monocarboaluminate
1 Ettringite '
L Monochloroaluminate
¢ CSH .
L Thaumassite |
Si02,x1H20 \
. ANOIDNS |
' CaCio3

Figure IV. 4. Stabilité de quelques hydrates en fonction du pH (source Fried [FRI-06]
d’aprés Benzaazoua, 1996)
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Les paliers que montre la Figure IV. 5, correspondent a la disparition progressive des hydrates
I'un a la suite de l'autre lorsque le pH diminue. Il est donc possible d'identifier les hydrates
présents dans le solide et de déduire la proportion de chaque phase cimentaire en le calculant
a partir de la quantité d'acide ajoutée. Cette méthode a permis de comparer les résistances a
I'ajout d'acide de différents liants hydrauliques [GLA-00]. Il a été mis en évidence la plus
faible résistance a l'attaque acide des liants a base de laitier et des cendres volantes.

Dans le procedé de Glass et Buenfeld [GLA-99], le béton de ciment Portland réduit en poudre
est mélangé avec de l'acide nitrique a différentes concentrations. Le pH est mesuré en fonc-
tion de la quantité d'acide ajoutée. L’ajout d’acide va entrainer une baisse du pH de la solution
jusqu’a atteindre le pH de stabilité de I’hydrate le moins stable (Portlandite). L’ajout ultérieur
d’acide entraine alors une dissolution de ce minéral afin de maintenir I’équilibre entre la
phase aqueuse et la matrice. Cet équilibre de dissolution se traduit par une stagnation du pH
(= 12,4 pour la Portlandite) malgré 1’ajout d’acide (Figure 1V. 5). Une fois la phase totalement
solubilisée, 1’ajout d’acide se traduit & nouveau par une baisse du pH (saut de pH) jusqu’au

pH de stabilité de ’hydrate suivant [PEY-08].

Portlandite
13
125 L\ .
12 Ettringite
11561
xI
=
11 -
10,51
10 1
95 . ' : Y
0 g5 1 15 2

Acide ajouté [moles H+/kg échantilion)

Figure IV. 5. pH en fonction de la quantité d'acide ajoutée a des échantillons de ciment
Portland hydraté [GLA-99]

La Figure 1V. 6 présente les résultats obtenus pour les cinq composites d’anas de lin (bruts et
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traités). Elle permet de distinguer la capacité de neutralisation acide pour chaque type de
composites.

Au fur et & mesure que I'acide est versé, le pH baisse : faiblement au début, puis une chute est
constatée. L’étude générale de la courbe de neutralisation acide est tout d’abord présentée et
suivie d’une étude comparative entre le composite d’anas bruts et les composites d’anas trai-
tés.

Les capacités tampons d’acide pour un matériau se déterminent par la présence de plateaux
sur la courbe de neutralisation acide (Figure 1V. 6). L’allure de la courbe de neutralisation des
composites contenant des anas bruts et traités met en évidence un pouvoir tampon de la ma-
trice cimentaire, tout d’abord, pour des pH fortement alcalins (10-12), ensuite pour des pH
acides (2,5< pH <4,5) et enfin tres acides (1,5< pH <1,8) comme montré sur le Tableau IV. 1.
Ces zones de bonnes stabilités physico-chimiques sont liées a la présence de certaines phases
minérales comme présentée dans la Figure IV. 4. Cette derniere montre que la portlandite est
le minéral le plus instable lorsque le milieu s'acidifie : il se dissoudra en premier.

La Figure 1V. 6 montre également que tous nos composites ont un pH naturel compris entre
10,0 et 12,5. Le pH naturel d'un matériau solide représente I'environnement chimique imposé
par ce matériau lui-méme en cas du contact avec l'eau.

L’évolution du pH est controlée par un premier systéme tampon (comme montré sur la Figure
IV. 5) instauré par la dissolution de la portlandite Ca(OH). [GLA-99] et de C4AH13
(4Ca0.Al203.13H20) selon la Figure 1V. 4.

La dissolution de la portlandite Ca(OH) se traduit par un relargage de calcium (Ca) qui sera
quantifié par les tests de lixiviation faits (IV.4.3.1.1.). Un second et troisieme systeme tampon
est remarqué dans la gamme de pH comprise entre (2,4-4,5) et (1,5 et 1,8) respectivement. Il
peut étre induit par la décalcification des C-S-H (silicates de calcium hydratés) et de
Iettringite (CasAl2(SO4)3(OH)12.26H20) selon la Figure IV. 4 et Cazalet [CAZ-12].
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Figure 1V. 6. Evolution du pH en fonction de la quantité d'acide ajoutée (courbe de
capacité de neutralisation acide)

Dans un contexte de valorisation d’une matrice cimentaire, les conditions environnementales

pourraient avoir une grande influence sur le pH et donc sur le potentiel de mobilisation des
polluants. Cependant, Glass et al. [CLA-00] ont mentionné que I’identification des phases
minérales est, néanmoins, difficile du fait de I’influence du contexte chimique (¢léments dis-

sous dans la solution aqueuse, phases minérales susceptibles de précipiter...) sur leur stabilité.
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Les résultats de l'analyse de neutralisation d'acide des différents composites sont résumeés
dans le Tableau IV. 1 en terme du pH de chaque plateau et de la quantité d'acide necessaire
associée. Comme expliqué précédemment, cette derniére est liée a la quantité de la phase
d'hydratation associée au plateau du pH donné. A partir de Figure 1V. 6 et Tableau IV. 1, il
apparait que les courbes de titration sont trés similaires pour les différents composites d’anas
de lin. Ceci est particuliérement vrai pour les valeurs du pH variant de 9 jusqu'a 13, qui est la
plage dans laquelle les produits d'hydratation exercent leur pouvoir tampon.

Le pH du premier plateau correspondant a la mise en contact du composite avec I’eau déminé-
ralisé, varie selon le type de composite. Ceci peut étre lié a des différences de résistance
chimique des matrices aux attaques acides. Le traitement des anas de lin par la chaux a donc
conduit a une ¢élévation du pH « naturel », mais également a permis d’augmenter la résistance
de la matrice aux attaques acides.

De plus, la capacité tampon des matrices cimentaires pourraient étre expliquée par la stabilité
des hydrates formés dans le béton, et particulierement, celle de la portlandite et du silicate de
calcium hydraté C-S-H (les phases majoritaires), leurs valeurs de pH de stabilité respectives
étant voisines de 12,4 et 10. Lorsque la matrice cimentaire est mise au contact direct avec une
solution acide, le retour a I’équilibre thermodynamique entre la solution des pores et la ma-
trice cimentaire demande une dissolution partielle des hydrates pour conserver la valeur éle-
vée du pH. Il a été constaté que ce phénomeéne est encore plus important pour le cas du béton,
les mélanges d’hydratés tamponnent de fagon plus efficace la solution, donnant un effet “su-
per” tampon [PEY-08].

Tableau I1V. 1. pH des plateaux et quantité d'acide ajoutée correspondante

Acide ajouté
pH i .
Composite (meqg H*/g composite sec)
plateau 1 plateau 2 plateau 3 plateau 1 plateau 2 plateau 3

Standard 12,0 4,5 18 0,84 5,49 7,8
Emulsion 10,2 3,8 1,6 0,42 4,64 8,0
HDL 10,8 3,8 1,6 0,85 4,36 7,6
Chaux 11,7 4,0 1,7 1,10 3,56 8,1
Paraffine 12,0 2,4 15 0,42 5,91 8,0
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IV.4.1.2. INFLUENCE DU PH SUR LA MOBILISATION DES IONS CALCIUM ET
SODIUM
Comme le montre la Figure 1V. 7, la solubilité des ions calcium et sodium augmente mais
faiblement avec I’augmentation de 1’acidité dans le lixiviant.
La présence du calcium dans certains produits d’hydratation du ciment, notamment les sili-
cates de calcium hydratés (C-S-H) et la portlandite (Ca(OH)2) explique la présence des ions
calcium dans les lixiviats sur I'ensemble de nos composites. Les composites élaborés avec les
anas traités a I’huile de lin, I’émulsion et la paraffine ont relargué moins d’ions calcium que le
composite standard. La concentration en ions calcium dans la phase liquide a été divisée par
un facteur allant de 20 a 50, le composite contenant les anas enrobés par I’émulsion étant ce-
lui ayant le moins relargue de calcium. Ces résultats sont sans doute liés aux modifications de
la matrice cimentaire mises en évidence par microscopie électronique a balayage (cf Chapitre
I). Le gel de C-S-H observé serait moins sensible a une dissolution acide. A I’inverse le
composite contenant les anas traités par la chaux a relargué une quantité d’ions calcium envi-
ron quatre fois plus importante que le standard, ceci étant li¢ a I’apport de chaux par
I’enrobage.
La Figure IV. 7, montre que le relargage des ions sodium est affecté par le changement de pH
de maniere sensiblement égale comparé a la solubilisation des ions calcium dans les mémes
conditions. Cependant selon le traitement d’enrobage des anas, les composites relarguent ces
ions différemment. Les composites €¢laborés avec les anas traités a 1’huile de lin, I’émulsion et
la chaux ont relargué moins d’ions sodium que le composite standard. La concentration en
ions sodium dans la phase liquide a été divisée par un facteur allant de 0,75 a 3,20, le compo-
site contenant les anas enrobés par I’émulsion étant a nouveau celui ayant le moins relargué.
Les essais montrent que la mobilisation des ions sodium dans le cas du composite contenant
les anas enrobés par la paraffine est accrue comparée a celle du standard.
Les concentrations en ions sodium des lixiviats sont trés faibles car il n’y a que 0,1% de Na2O
dans la composition du ciment Portland constituant la matrice.
L’analyse de la Figure IV. 7 a mis en évidence que les traitements des anas a I’huile de lin et a
I’émulsion réduisent fortement la solubilisation des ions calcium et sodium en milieu acide et

par conséquent les risques de pollution par ces ions.
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Figure 1V. 7. Mobilisation des ions calcium (haut) et des ions sodium (bas) en fonction
du pH pour les composites d’anas bruts et traités. (bleu : pH=2,
rouge :pH=4,2, vert : pH=5,6)

IV.4.2. TEST DE PERCOLATION

Les échantillons d’éluat ont été analysés pour déterminer les anions et les cations majeurs
dans le béton. Les résultats obtenus ont été tracés en fonction du temps comme indiqué sur les
Figures IV. 9, 10, 11 et 12. Le potentiel de solubilité a été identifié pour les différents ions

Ca?*, Na*, F" et CI" dans les lixiviats correspondant aux divers composites cimentaires.

IV.4.2.1 SUIVI DU PH DES PERCOLATS

La Figure 1V. 8 montre une légére augmentation du pH des percolats issus des composites
d’anas bruts et traités par la chaux et la paraffine. Pour ces derniers, les valeurs de pH restent

toujours trés basiques. Dans le cas des composites d’anas traités par I’huile de lin et
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1I’émulsion, les valeurs de pH sont proches de 7. Cela est probablement di a la teneur en acide
de I’huile de lin [POP-12]

0 S0 100 150 200 250 300
Temps (h)
B Standard 99— émulsion —&—HDL —-&—Chaux — Paraffine

Figure 1V. 8. Evolution du pH des percolats en fonction du temps

IV.4.2.2. DISPONIBILITE DES IONS EN FONCTION DU TEMPS

IV.4.2.2.1. Mobilité des ions calcium

En ce qui concerne les ions calcium qui se trouvent dans le percolat, nous avons remarqué que
leur concentration dans I'ensemble des percolats issus des composites, exceptés ceux conte-
nant des anas traités par la chaux, semble diminuer avec le temps de fagon non linéaire (Fi-
gure 1V. 9). Pour le composite d’anas traités par la chaux, la dissolution des ions calcium di-
minue quasiment linéairement avec le temps. De plus, les courbes de I'ensemble des compo-
sites montrent que le début du relargage est diffusif mais d’autres phénomeénes de transfert de
masse semblent intervenir ultérieurement (& partir du changement de la pente).

Bien que la diffusion ne soit pas un mécanisme de transport de I'eau primaire, il est néan-
moins un excellent indicateur montrant la fagon dont les espéces chimiques peuvent se dépla-
cer a travers des structures en béton. En effet, le lixiviant peut pénétrer dans le béton par dif-
fusion, qui est le mouvement de la solution a partir d'une zone de forte concentration de soluté
a une région plus faible [HYC-11].

Le pourcentage de calcium lixivié, qui représente la masse de calcium apres les deux premiers
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jours par rapport a la masse de calcium cumulée apreés 10 jours de test est de 53, 56, 53 ,36 et
26% pour les composites d’anas bruts et traités par 1’émulsion, 1’huile de lin, la chaux et la
paraffine respectivement.

La dissolution de I'nydroxyde de calcium dans la matrice cimentaire représente un parametre
essentiel, qui régit a la fois la diminution de la résistance mécanique et I'augmentation de la
porosité des matériaux [CAR-96]. Le renouvellement du lixiviant qui a été réalisé dans ce
test, semble jouer un role important. En effet ce renouvellement en fonction du temps permet
de contréler les concentrations des ions percolés dans le relargage [TRI-10]. Alonso et al.
[ALO-06] ont montré que la détermination de la quantité d’ions calcium lessivée représente
un bon indicateur pour suivre la progression de la détérioration du béton. Cependant le com-
portement a la lixiviation des composites d’anas de lin est contrdlé par la solubilité des hy-
drates présents. En effet, dans un premier temps, les phases les plus solubles (portlandite) se
dissolvent, puis viennent les C-S-H et I’ettringite (CasAl2(SO4)3(OH)12.26H20).

Cette dissolution permet de réguler les propriétés physico-chimiques (pH, composition des
lixiviats) des composites et influence directement la solubilisation des polluants (Arsenic,
Béryllium, Cadmium, Chrome, Mercure, Nickel, Plomb, Antimoine, Sélénium et Vana-
dium...) [HIL-99] [MOU-00].

Concernant le calcium total, la teneur massique initiale en Ca dans le ciment était selon le
fournisseur environ égale a 63,8% de CaO (Tableau Il. 1), i.e. approximativement 44,8 ;
51,8 ;52,1 ;51,2 et 51,6 g de Ca dans les éprouvettes 4x4x16cm? des composites d’anas bruts
et traités par I’émulsion, ’huile de lin, la chaux et la paraffine respectivement. Cette diffe-
rence de concentration en Ca est due a la différence de masse volumique des composites. La
quantité totale de calcium relarguée observée, par chaque échantillon, est égale a 13,6 ; 1,8 ;
4,8 ; 23,6 et 1,2 g de Ca. Ceci représente une valeur relativement faible par rapport a la con-
centration initiale en Ca dans les composites sauf pour les relargages des composites d’anas
traités par la chaux. Dans ce cas, la cause de la forte concentration en calcium est due a la

chaux utilisée dans le traitement des anas pour la fabrication du composite.
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Figure I1V. 9. Courbes de relargage des ions Ca?* des différents composites lors du test
de percolation

1V.4.2.2.2 Mobilité des ions sodium
Les résultats obtenus durant les essais de percolation montre que la quantité totale d’ions
sodium percolée est de 0,1; 0,16; 0,19; 0,14 et 0,129, respectivement, pour une éprouvette de
composite d’anas bruts, traités par 1’émulsion, 1’huile de lin, la chaux et la paraffine (Figure

IV. 10). La teneur massique initiale en Na dans le ciment était d’environ 0,1% de Na.O
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(Tableau II. 1), i.e. approximativement 0,073 ; 0,084 ; 0,085 ; 0,083 et 0,084 g de Na dans les
éprouvettes 4x4x16 cm? des composites d’anas bruts et traités par 1’émulsion, 1’huile de lin, la
chaux et la paraffine respectivement. Il est observé que la quantité d’ions sodium percolée est
supérieure a la valeur initiale évaluée dans les composites. Hewlett, dans ses travaux [HEW-
88], signale que la proportion du Na,O dans le ciment Portland peut atteindre 0,78%. Le lot
de ciment Portland utilisé contenait peut étre une teneur en oxyde de sodium légerement supé-

rieure a celle indiquée sur la fiche de composition.
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Figure IV. 10. Courbe de relargage des ions Na* des différents composites lors du test
de percolation

Durant la percolation, en présence de 1’eau déminéralisée, les ions sodium sont mis solution.
La concentration des ions sodium dans I’¢luat représente leur capacité de solubilisation et de
mobilisation. De plus, pour le sodium, nous avons remarqué un comportement presque iden-
tique a celui du calcium. En dépit de I'écoulement d'eau qui est constant, la concentration en
ions sodium dans le percolat diminue avec le temps. Le rapport de la valeur lixiviée du
sodium apres les deux premiers jours par la valeur lessivée totale apres 10 jours était de 43,
43, 44 36 et 49% pour les composites d’anas bruts et traités par I’émulsion, 1’huile de lin, la
chaux et la paraffine respectivement. La Figure 1VV. 10 montre que le taux de drainage des
ions sodium a diminué avec le temps dans I'ensemble de nos composites avec une légére dif-

férence de la quantité lessivée en fonction du type de traitement.
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IV.4.2.2.3. Mobilité des halogénures (le fluor et le chlore)
Les résultats obtenus par analyse chromatographique ionique montrent que les eaux de relar-
gages obtenues a partir de nos différents composites bruts et traités, ne contiennent que tres
peu d'ions F- comme cela est représenté sur la Figure IV. 11. La concentration de ces ions

fluorures diminue avec le temps.
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Figure IV. 11. Courbes de relargage des ions F~ des différents composites lors du test
de percolation

En ce qui concerne, les concentrations en ions chlorures (CI°) issus des percolats, nous avons
remarqué (Figure 1V. 12) qu'il y avait trés peu de différence entre les composites d’anas bruts
ou traités par la chaux et la paraffine. Pour les composites traités par I’huile de lin et
I’émulsion, le relargage des ions CI° est beaucoup plus important. Cette différence peut
s'expliquer par le pH de I'eau qui se situe entre 6 et 8 et qui est affecté par la nature acide de

I’huile de lin mise en jeu dans les enrobages des anas.
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Figure 1V. 12. Courbes de relargage des ions Cl- des différents composites lors du test

de percolation

En conséquence, nous pouvons dire que :

les ions chlorures et fluorures présentent de faibles concentrations de 1’ordre de 8500
et 40 g1 respectivement dans les eaux de relargages issues de nos composites (infé-
rieure & la limite autorisée par les normes [COU-02] qui est égale a 460 mg.I pour les
chlorures et & 2,5 mg.I"t pour les fluorures). De plus, on constate que leurs concentra-
tions diminuent avec le temps. 41-50% des ions chlorures et 39-47 % des ions fluo-
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rures ont été percolés apres les deux premiers jours pour les composites d’anas de lin
bruts et traités.
- en dépit de I'écoulement constant d'eau, le comportement du chlore et du fluor est

identique.

Nous pouvons expliquer la libération des différents ions par :

- l'appauvrissement des especes solubles. En effet, la pente des courbes présentées sur
les figures 1V. 9, 1V.10, IV.11 et IV.12. montre qu'une espéce tres mobile peut étre
lessivée completement, par exemple, F et ClI" a pH neutre comme montré sur les
figures IV.11 et IV.12,

- un relargage retardé qui peut survenir quand une phase contrélant la solubilité limite la
libération d'un constituant donné dans la phase initiale de la lixiviation.

L’essai de dépendance au pH a montré 1’effet critique du pH du lixiviant sur les mobilisa-

tions des principaux éléments des composites cimentaires : l'acidité peut favoriser la dis-

solution de certains éléments plus que d'autres.

IV.4.3. TEST DE LIXIVIATION

IV.4.3.1 DISPONIBILITE DES PRINCIPAUX IONS DANS LES COMPOSITES
CIMENTAIRES
IV.4.3.1.1. La lixiviation des ions calcium, sodium et magnésium
La Figure 1V. 13 montre que le lixiviat qui contient le plus d’ions Ca®" est celui issu du com-
posite formulé avec les anas enrobés a la chaux. A I’inverse la concentration en Ca?* est mi-
nimale dans le lixiviat obtenu a partir du composite utilisant les anas traités a la paraffine.
Cela peut étre expliqué par la bonne adhérence entre la matrice et la surface des granulats
lignocellulosiques [NOZ-12] [NOZ-12-2]. Cette bonne adhérence entre la matrice cimentaire

et la surface des anas traités par la paraffine est visible sur la Figure 11.28.

170



COMPORTEMENT DES COMPOSITES

D’ANAS DE LIN A LA LIXIVIATION
1200000 30000
< Ca2+ T-'_ Ma*
i
-:- [}
= 00000 ] __ = 20000 nh
¥ - m Z it
11 = (|
8 ! g !
1 [}
E 400000 iy g 10000 [y
= i E Wy
E 1 : 1 E : 1 : 1
(=) 1 1 1 : 1 1 1 1
5 o e 8 nn
o 1 : 1 % 0 L
Brut EMILI HDL Chaux Paraffine Brut EMU HDL Chaux Paraffine
Type des composites Type de composites
40
- 35 __ ?
E 30
: 5
a
= 0
i
£ 15
E 10
8 s
0
Brut EML HDL Chaux Paraffine
Type de composites

Figure IV. 13. Concentrations en ions Ca?*, Na* et Mg?* dans le lixiviat en fonction du
type de composites

La Figure IV. 13 montre également que les concentrations des ions Na* dans les lixiviats issus
des composites €¢laborés avec des anas enrobés par I’huile de lin et I’émulsion sont élevées par
rapport a celles des lixiviats obtenus a partir des autres composites. Cela peut s’expliquer par
I’acidité de I'huile de lin qui fait diminuer le pH de I'eau de drainage avec le temps [NEW-17]
et ainsi augmenter 1’action agressive de cette derniére pendant le processus d’agitation.

Le Tableau 1V. 2 montre que les eaux de drainage des composites formulés avec des anas de
lin traités par I’huile de lin et I’émulsion ont la plus faible valeur de pH mais les plus fortes
valeurs de conductivité et de turbidité. La présence possible de traces d’huile de lin non-
oxydée pourrait donner lieu a la formation d’une émulsion huile-eau durant la lixiviation, en-
trainant une augmentation de la turbidité [FLE-95].

Quel que soit le traitement appliqué aux anas de lin avant 1’élaboration des composites, les
lixiviats présentent une conductivité supérieure a celle obtenue avec le composite standard.
Les eaux de drainage résultant de la lixiviation des composites a base d’anas traités a 1’huile
de lin et a I’émulsion ont les conductivités les plus élevées.

Il semble y avoir une relation inversement proportionnelle entre le comportement des ions

171



COMPORTEMENT DES COMPOSITES

CHAPITRE IV D’ANAS DE LIN A LA LIXIVIATION

calcium et des ions sodium vis-a-vis du lixiviant comme représente sur la Figure 1V. 13.

Les concentrations en ions magnésium (Mg?*) dans les lixiviats issus des composites élaborés
avec des anas enrobés par la paraffine sont élevées par rapport a celles des lixiviats obtenus a
partir des autres composites bruts et traiteés. Cette augmentation est due probablement a I'utili-
sation d'une grille de fer enrobé de magnésium durant le procédé de traitement par la paraf-

fine.

Tableau IV. 2. Caractéristiques physico-chimiques des lixiviats

Type de composite pH Conductivite Turbidité (NTU)
(uS/cm)

Standard 12,18 5,40 10,1
Emu 10,31 4080 42,0

HDL 11,71 4010 243,0
Chaux 12,40 7,80 1,20
Paraffine 12,25 6,03 4,10

*pour 1’eau déminéralisée pH=7,6, 6 =14,33 uS/cm

IV.4.3.1.2 La lixiviation des halogénures

Dans une solution ionique, les particules de soluté ne sont pas distribuées de maniére aléa-
toire. Les ions positifs tendent a s’associer ou a se rapprocher des ions négatifs [WHI-13].
L'extraction de certains cations entraine la libération d’anions comme F-, Cl" et Br dans le
lixiviat [ANH-10]. Dans tous les cas, les ions fluorures, chlorures et bromures ne sont pas des
composants essentiels du ciment. Ils peuvent étre présents dans le ciment comme impuretés
ou ajouts pour améliorer ses propriétés [TRA-10-1].

Nous remarquons que la concentration en ions chlorures (CI") dans I'eau de drainage issue des
composites a base d’anas enrobés par I’huile de lin et I’émulsion est plus élevée que dans le
cas des autres composites (Figure 1V. 14). De plus, I'acidité de I'huile de lin fait diminuer le
pH de l'eau de drainage avec le temps, ce qui permet d’augmenter l'action agressive de cette
solution pendant I’essai de lixiviation, favorisant ainsi la migration des ions chlorures.
L’existence des cations bromures dans les lixiviants des composites d’anas traités par 1’huile
de lin et I’émulsion est due probablement au fait que l'acide oléique de I'nuile de lin contient
un tres faible pourcentage de brome [NEW-17]. En ce qui concerne les traces d’ions fluorures
observées dans les éluats des composites, excepté celui avec les anas traités par la paraffine,
elles proviennent probablement de 1’eau du réseau d'alimentation de la ville d'Amiens. Cette

eau a été utilisée pour la fabrication des composites cimentaires. Selon la norme de qualité des
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eaux, la valeur limite du fluor a ne pas dépasser est de 1,5 mg/L [ARS-14]. Aucune relation
entre les ions fluorures et la paraffine n’a été trouvée permettant d’expliquer 1’absence d’ions

F~ dans I’¢luat provenant du composite d’anas traités par la paraffine.

6 & Cl- m F- Br-

Concentration (gL}
w

Brut EMU HDL Chaux Paraffine
Types de composites

Figure IV. 14. Concentrations en ions halogénures dans le lixiviat en fonction du type
de composites

IV.4.3.1.3 La lixiviation des cations métalliques

En ce qui concerne les ions ferreux (Fe?*), nous avons constaté que la valeur du pH est inver-
sement proportionnelle a la quantité lixiviée (Figure 1V. 15). En effet, pour les différents pH
trouvés 12,18; 10,31; 11,71; 12,40 et 12, 25, la quantité lixiviée représente 3,5; 5,0; 5,7; 3,8 et
2,7 Ug/L pour les composites standard, avec anas traités par 1’émulsion, 1'huile de lin, la chaux
et la paraffine respectivement.

La lixiviation des ions ferreux est minimale dans le cas des composites a base d’anas de lin
traités par la paraffine. Par contre elle est maximale pour ceux a base d’anas enrobés a 1’huile
de lin. Selon le fournisseur, le ciment contient environ 2,7% d’oxyde de fer Fe>Os. Le pour-
centage d’ions Fe?* perdu dans le lixiviat vaut donc 2,48x10% pour le composite standard,
4,64x10™%, 5,48x10* , 3,86x10* et 2,56x10* % pour les composites élaborés avec les anas
traités par 1’émulsion, I’huile de lin, la chaux et la paraffine respectivement. Les ions Al
libérés viennent de 1’oxyde d’aluminium Al>Os qui est un des composants de base de ciment
(environ 5,3%). C’est la raison pour laquelle leur concentration est élevée dans les lixiviats
issus des différents composites. Elle peut méme atteindre 20 fois la concentration des ions

ferreux.
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Figure IV. 15. Concentrations en cations métalliques dans le lixiviat en fonction du
type de composites

Le cuivre est un oligo-élément du ciment Portland qui apparait pendant le processus de pro-
duction de ciment. Sa teneur peut atteindre jusqu'a 120,3mg/kg du ciment [MUL-12]. Les
traitements des anas de lin par la chaux et la paraffine réduisent la quantité de cuivre lixiviée
de 0,19 pg.L* pour le composite standard & 0,15 et 0,1 pug.L pour les composites d’anas trai-
tés par la chaux et la paraffine respectivement (Figure IV. 15). La faible valeur des ions cuivre
lixivés des composites d’anas traités par la chaux et la paraffine peut étre due aux améliora-
tions des propriétés des composites résultants. En ce qui concerne la présence de cuivre en
concentration élevée dans les éluats des composites d’anas traités par I'émulsion et 1’huile de
lin comparé aux autres composites, 1’existence de traces de cuivre dans la composition chi-
mique des huiles végétales peut 1’expliquer. Ces oligo-minéraux viennent du procede de pro-
duction des huiles végétales [MAR-06].

Les essais montrent aussi que les ions métalliques (Fe?*, Zn?*, Cu?* et AIP*) présents dans les
composites sont tres peu libérés au cours de la lixiviation [ALM-15]. Dans le cas des bétons
classiques, la lixiviation par les eaux de pluie ne provoque pas d'incidence sur l'environne-
ment [BIL-12]. Cependant une bonne compréhension des diverses relations entre les ions et
les caractéristiques du milieu (particulierement le pH) est indispensable pour optimiser un
composite et augmenter sa durabilité. 1l convient de noter que le comportement des ions Ca?*,
Al Fe?* Na* et Cl" a la lixiviation était similaire a celui observé pour les bétons [LUP-14].
Nous avons réalisé une comparaison avec les valeurs de concentrations limites de I'eau desti-
née a la consommation humaine [COU-80]. Les résultats ont montrés qu'au début du proces-
sus de lixiviation, les concentrations en ions calcium sont plus elevées que les valeurs limites
dans les normes, la valeur limite maximale proposée étant de 100 mg.L* de Ca?*. Pour les

ions ferreux et magnésium, leurs concentrations sont inférieures a la concentration limites qui
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sont de 200 et 50 mg.L™ respectivement. En ce qui concerne la concentration en ions sodium,
cette derniére est proche de la valeur prévue par la norme qui est de 175 mg.L™. Enfin selon
les criteres et les procédures d'admission des déchets dans les décharges [COU-02], les con-
centrations des ions CI, F, Zn?*, Cu?* sont inférieures aux valeurs limites proposées qui sont
de 460; 2,5; 15 et 30 mg.L* respectivement. Il convient de mentionner que I’eau de décharge
ne devrait pas étre agressive (6,5<pH>8,5) [COU-80] mais malheureusement, les éluats issus
des essais ne sont pas dans cette limite comme montré dans le Tableau IV. 2.

Donc, dans tous les cas, le béton de ciment Portland n'a libéré aucune concentration détectable
de métaux toxiques énoncés dans la directive du Conseil 80/778 /| CEE [COU-80] selon
I’étude de Hillier et al. [HIL-99] et ceci est également vrai pour nos composites car les con-
centrations des éléments lixiviés ne dépassent pas les valeurs limites pour I’environnement ou

pour la santé de I’homme.

IV.4.3.2. DECOMPOSITION DES GRANULATS LIGNOCELLULOSIQUES DANS LES
COMPOSITES
Les composites d’anas de lin bruts et traités présentent une structure caverneuse (Chapitre 2,
Figure Il. 22) qui joue un rdle important dans les comportements hydriques de ce type du bé-
ton (comme 1’absorption d’eau et la capillarité), lorsque les vides sont localisés entre les gros
granulats, par suppression des granulats fins.
La structure caverneuse permet la pénétration d’une certaine quantité d’eau au sein des maté-
riaux cimentaires. Par conséquent il est possible que les anas puissent, par la suite, absorber
une certaine partie de cette eau. Ceci pourrait conduire a la dégradation des anas de lin a cause
de forte alcalinité de I’eau. Ce phénomene serait le plus probable avec le composite standard
pour lequel les anas ne sont pas enrobés.
La porosité et la compacité sont les différentes variables qui régissent le lien entre le granulat
et la pate du ciment [COU-84]. Le traitement des anas conduit d'une part a diminuer le carac-
tere caverneux des composites comme cela est présenté dans les Figures 11.22, micrographes
B, C, D et E du Chapitre 2 et d'autre part a réduire la porosité accessible a I’eau (Tableau II.
9) [ALM-15]. Cette diminution rend les gels cimentaires plus compacts dans les composites
avec anas traités par rapport au standard, tout en respectant le caractére caverneux des compo-
sites.
L’amélioration des performances des composites est en effet fortement influencée par la
diminution de I’absorption d’eau des anas aprés leur traitement évitant ainsi la decomposition

des granulats lignocellulosiques.
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Comme nous lI'avons mentionné dans le premier chapitre (Chapitre |, paragraphe 1.3.2), les
granulats végétaux contiennent trois composants principaux en quantités variées : la lignine,
I'némicellulose et la cellulose, qui contribuent tous a leur structure.

Comme il a été expliqué précédemment (Chapitre IV, paragraphe 1V.2), notre étude est prin-
cipalement focalisée sur les composites soumis a différents scénarios de lixiviation, impli-
quant des changements de pH, de durée et de surface de contact entre le liquide et le solide.
L’eau résultant des lixiviations précédentes a été 1’objet d’un dosage spectrophotométrique
pour déterminer la quantité de sucres totale afin d’évaluer une possible décomposition des
granulats lignocellulosiques présents dans les matériaux. La Figure V. 16 représente les rési-
dus saccharidiques drainés avec ’eau de lixiviation de chaque composite pour les différents
traitements appliqués aux anas en fonction du pH du lixiviant. La teneur en résidus sacchari-
diques est calculée par rapport a la masse totale de glucose détectée pour la masse d’anas
inclus dans le composite ; elle est exprimée en gramme de glucose par gramme d’anas de lin

inclus.
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Figure 1V. 16. Effet du pH du lixiviant sur la décomposition des granulats
lignocellulosiques inclus dans les composites selon le traitement appliqué

La Figure 1V. 16 montre d'une part, I'effet du pH du lixiviant et d'autre part I'effet du traite-
ment des anas de lin utilisés dans les composites sur la décomposition des granulats lignocel-
lulosiques. Le lixiviat issu du composite d’anas bruts montre qu’une grande quantité de sucres

est libérée en comparaison avec les autres composites. La présence de I’enrobage empéche le
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lixiviant d'atteindre les granulats et permet ainsi de réduire le relargage et/ou la dissolution
des substances saccharidiques.
La quantité de sucres dans les lixiviats issus des composite d’anas traités est différente selon
le matériau d’enrobage. La quantité de sucres relarguée par le composite d’anas traités par
I’émulsion est plus élevée que celle issue du composite avec anas traités par 1’huile de lin.
Ceci est probablement liée a une bonne couverture fournie par I'huile de lin comparée a
1I’émulsion (Chapitre 2, Figure I1.17, micrographes A et B) donc I’huile de lin est capable de
mieux protéger les granulats de 1’action du lixiviat. L’enrobage avec la paraffine ou la chaux
limite davantage la libération des substances saccharidiques que les autres types d’enrobage
dans cette etude, puisque nous obtenons une quantité de sucres plus faible que celle obtenue
avec I’huile de lin ou I’émulsion. Bien que 1’enrobage avec la paraffine semble plus hydro-
fuge que celui a la chaux, la quantité de sucres extraits n’est pas significativement différente
en fonction du pH. En conséquence nous pouvons avancer que l'interaction de la couche de
chaux autour du granulat avec l'acide sulfurique présent dans le lixiviant pourrait permettre la
formation de coquilles protectives de sulfate de calcium (ou platre), empéchant ainsi le lixi-
viant de se propager dans les anas. L’équation de la réaction entre la chaux et I’acide sulfu-
rique s’écrit:

CaO + H,SO4 = H0 + CaSOq
D'apres le Tableau V.2, nous avons remarqué que la turbidité des lixiviats issus des compo-
sites traités par 1’huile de lin et 1'émulsion est élevée. Nous avons expliqué cela par des traces
d’huile de lin non-oxydée dissoutes lors de la lixiviation, formant une émulsion huile-eau et
entrainant une augmentation de la turbidité [FLE-95]. Cette turbidité peut conduire d'une part
a une augmentation de la capacité d'absorption de la solution testée dans le spectrophotomeétre
et, d'autre part, a une erreur sur l'estimation de la teneur en sucre dans la solution.
La présence d’un enrobage autour des granulats limite mais n’empéche pas 1’extraction de
sucres. La teneur en résidus saccharidiques doit représenter I’attaque du lixiviant acide sur le
matériau lignocellulosique.
A partir de la Figure V. 16 nous pouvons donc conclure que tous nos composites d’anas trai-
tés présentent presque le méme comportement dans le cas de I’augmentation de I’acidité de
lixiviant. Cela tend a montrer qu’un lixiviant acide est capable d’attaquer la matrice cimen-
taire, de pénétrer dans les pores de la couche d’enrobage et alors d’attaquer les granulats vé-
gétaux conduisant ainsi a une augmentation de 1’extraction de composes saccharidiques. Pour
le composite d’anas traités a la chaux, la quantité de sucres extraits est plus élevée comparée

aux autres traitements. Cela est probablement di au fait que la chaux est capable de réagir
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avec l'acide, laissant ensuite les anas sans protection et donc sujets a l'attaque acide.

IV.5. CONCLUSION

Une méthodologie d'évaluation du comportement face a la lixiviation, basée sur des tests de
laboratoire, a été appliquée sur les composites cimentaires d’anas de lin élaborés. Le but est
d’évaluer la libération de polluants lors de leur fin de vie. En dépit de 1'utilisation a l'intérieur
de ces produits (i.e. isolants), le respect de 1'environnement et 1’évaluation des risques lors de
la mise en décharge de ces matériaux destinés a l’isolation intérieure des batiments n'ont pas
été étudiés jusqu'a présent. L’objectif de ces essais est de fournir un outil qui permette de dé-
terminer le comportement de nos composites sous des conditions de lixiviation. Durant les
différents essais, la composition des lixiviats issus des différentes éprouvettes a eté détermi-
née.

Gréace a des tests de dépendance au pH, nous avons pu caractériser deux parametres du com-
portement pour nos composites : la capacité de neutralisation acide et la disponibilité des pol-
luants en fonction du pH. Nous avons constaté que les composites d’anas de lin ont une capa-
cité tampon et la mobilisation de ces éléments dépend fondamentalement de leurs teneurs ini-
tiales dans le matériau et la concentration de ces ions et elle est inversement proportionnelle a
la valeur du pH. Nous avons noté également que les traitements par 1’émulsion, I’huile de lin
et la paraffine ont une grande influence sur la mobilité des ions calcium.

Des essais de percolation ont été mis en place afin de connaitre la disponibilité des polluants
en fonction du temps. La concentration des ions percolés diminue en fonction du temps quel
que soit le type de traitement. L’analyse des éluats issus des essais a montré que les concen-
trations lessivées des différents ions (Ca?*, Na*, Fe?*, CI', F, Br, Mg?*, Zn?*, Cu®") ne dépas-
sent pas les valeurs limites permises par le conseil du 19 décembre 2002 [COU-02], sauf dans
le cas du composite d’anas traités par la chaux. Dans tous les cas il convient de prendre en
compte la dilution due au mélange avec les eaux souterraines et les eaux de surface.

De plus, des composés organiques tels des résidus saccharidiques totaux dissous sont libérés a
cause de la dégradation partielle des granulats lignocellulosiques. Le traitement des anas de
lin fait augmenter la résistance des composites vis a vis d’une solution acide car le traitement
des anas a permis d’avoir une réduction d’au moins 50% de la quantité de sucres totaux
lixiviés.

Enfin, les trois types de tests réalisés (lixiviation, percolation et dépendance du pH) permet-

178



COMPORTEMENT DES COMPOSITES
CHAPITRE IV D’ANAS DE LIN A LA LIXIVIATION

tent d'obtenir des données sur 1'évaluation environnementale de 1’impact des déchets des pro-
duits de construction. Les données recueillies peuvent étre utilisées avec des outils appropriés
pour évaluer les risques environnementaux et sanitaires, ou intégrées a la méthodologie d'éva-

luation du cycle de vie pour déterminer les impacts environnementaux de nos composites li-
gnocellulosiques.
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L’objectif de ce travail était de valoriser un co-produit agricole, les anas de lin,
pour fabriquer des composites cimentaires lignocellulosiques légers et d’étudier
I’impact de 1’environnement sur ces éco-matériaux et vice versa. Ce travail a permis
de faire le point sur les différents traitements d’hydrophobisation applicables a la ma-
tiere lignocellulosique et de dégager des pistes de traitement applicables aux anas de

lin.

Apres une étude bibliographique qui nous a fourni des informations aussi importantes
qu’indispensables sur les bétons légers lignocellulosiques et les anas de lin, nous
avons jugé nécessaire de proposer un traitement utilisant de la cire de paraffine en
plus de trois autres types de traitement précédemment €laborés au sein de 1’équipe
IMaP [KHA-08]. Ce travail a montré I’efficacité des traitements des anas de lin par
I’huile de lin, une émulsion d’huile de lin, un lait de chaux et la cire de paraffine sur la
réduction de leur capacité d’absorption d’eau. Il faut cependant noter une augmenta-
tion de masse volumique reelle des anas traités liée a la présence de la couche enro-
bante.

L’étude thermo-physico-mécanique conduite apporte des résultats déterminants sur le
comportement des composites ¢élaborés. L’utilisation de différentes techniques
d’analyse a permis d’affiner 1’étude sur la base d’observations complémentaires. Les
résultats obtenus sont en raisonnable accord avec les précédents travaux trouvés dans
la littérature. En effet nos résultats montrent que 1’incorporation d’anas traités au sein
de la matrice cimentaire conduit a une amélioration des propriétés mécaniques, une
réduction des variations dimensionnelles et de la capacité d’absorption de I’eau par
capillarité et imbibition. L’enrobage des anas entrainant une augmentation de leur
masse volumique réelle, les composites résultants présentent une conductivité ther-
mique et une masse volumique apparente supérieures a celles du composite formulé
avec des anas bruts.

Quels que soient les traitements appliqués aux anas, excepté dans le cas du traitement
par I’émulsion d’huile de lin, les composites obtenus appartiennent a la classe I1I de la
classification de la RILEM: une masse volumique apparente inférieure a 2000 kg.m,
une résistance a la compression supérieure a 0,5 MPa et une conductivité thermique
inferieure a 0,3 W/mK. Nos composites peuvent étre qualifiés de béetons légers

d’isolation.
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Connaitre le comportement des composites lignocellulosiques vis-a-vis de I’humidité,
donc leurs propriétés hygriques, est d'une grande importance pour évaluer I’efficacité
d’un matériau isolant vis-a-vis de la vapeur d’eau. Les résultats obtenus grace aux
essais hygriques conduits montrent que : (i) le traitement des anas de lin améliore les
phénomenes d'hystérésis et diminue la capacité d’adsorption d’humidité des compo-
sites ; (ii) une analyse comparative montre que le composite d’anas bruts présente une
perméabilité a la vapeur d'eau élevée pour les humidités relatives faibles et élevées,
contrairement aux composites d’anas traités. Quel que soit le traitement, les compo-
sites d'anas de lin présentent une faible capacité de diffusion et d’effusion de la va-
peur d’eau. Cependant le composite d’anas bruts est un peu plus perméable a la va-
peur d'eau que les composite d’anas traités ; (iii) les composites d’anas de lin traités et
non traités présentent une excellente capacité tampon a la vapeur d’eau (MBV) et
peuvent étre utilisés pour réguler I'numidité relative intérieure selon la classification
proposée par le projet NORDTEST. Nous avons remarqué que la MBV des compo-
sites est fortement influencée par leur perméabilité a la vapeur d'eau.

D’autre part, la modélisation numérique des résultats obtenus montre 1’importance de
la prise en compte du phénomene d’hystérésis et la nécessité de réaliser des essais sur
des plages d’humidité et de température plus larges afin de mieux évaluer le compor-
tement des composites vis a vis de la vapeur d’eau. Le modéle analytique utilisé
s’ajuste tres bien aux résultats expérimentaux et I’influence du traitement des anas de
lin sur le comportement hygrique de composites élaborés est démontrée.

La présente étude fournit un ensemble de données expérimentales qui peut étre utilisé
dans des modeles via un logiciel hygrothermique afin d’explorer I’adéquation de nos

matériaux en tant qu’isolants sous différentes conditions climatiques.

Une prise de conscience accrue de I'environnement incite a utiliser des matériaux de
construction écologiques et «durables» en termes de réduction de la consommation
d'énergie et de matieres premieres. Par conséquent, les matériaux d'origine biologique
sont de plus en plus recommandés. Toutefois il convient de s’assurer qu’ils
n’impactent pas négativement I’environnement en service ou fin de vie en libérant des
substances polluantes. C’est la raison pour laquelle une méthodologie d'évaluation du
comportement en lixiviation, basée sur des tests de laboratoire, est mise en place sur
nos composites cimentaires lignocellulosiques. Leur respect de I'environnement ou les

risques encourus par l'intermédiaire de phénomenes de lixiviation n'a pas été étudié
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jusqu'a présent pour de tels composites. L’objectif de ces essais est de fournir un outil
qui permettrait de connaitre le comportement de nos composites sous conditions envi-
ronnementales.

Le traitement des anas de lin augmente leur résistance dans le composite face a une
solution acide car I’éluat provenant du composite d’anas bruts contient une grande
quantité de sucres libérés comparé a ceux issus des composites d’anas traités. Cela est
da a la présence de I’enrobage qui, empéchant la solution d'atteindre les granulats,
réduit I'émission de sucres. Les méthodes proposees permettent d'obtenir des données
pour I'évaluation environnementale des produits de construction. Elles peuvent étre
utilisées avec des outils appropriés pour I'évaluation des risques environnementaux et
de santé, ou intégrées a la méthode d'évaluation du cycle de vie pour déterminer les
impacts environnementaux des composites.

Comme tout travail doctoral, celui-ci laisse entrevoir des perspectives. En effet nos
composites contiennent une fraction non négligeable de matiére organique biodégra-
dable qui peut permettre un développement biologique (notamment via des bactéries,
des champignons et des insectes). L’impact des micro-organiques a long terme doit
donc étre étudié. Pour estimer I’importance du potentiel biologique du matériau, une
étude de leur biodégradabilité doit étre réalisée en mettant en place, par exemple, des
tests de respirométrie aérobie et anaérobie. Enfin dans 1’objectif d’une mise sur le
marché des composites d’anas de lin, il est nécessaire de connaitre leur comportement
au feu. Il convient donc de déterminer la résistance au feu de ces matériaux et
d’estimer la quantité globale de matiére combustible en fonction de la tempéra-

ture et de la durée d'exposition au feu.
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GLOSSAIRE

ABSORPTION : rétention d’un composé a I’intérieur d’un solide.

ADSORPTION : phénomene par lequel des solides ou des solutions retiennent a leur surface
des molécules en phase gazeuse ou liquide.

AGROMATERIAU : matériau issu d’agro-ressources.
AGRORESSOURCE : mati¢re premiére issue de 1’agriculture.
ANAS : petits fragments de tige de lin obtenus comme coproduits du teillage.

BETON : matériau composite comportant une phase continue (la matrice), une phase discon-

tinue (les granulats), voire des adjuvants.

BETON LIGNOCELLULOSIQUE : béton dont la phase discontinue est constituée de gra-
nulats composés de lignine, hémicellulose et cellulose (composants de la paroi des cellules

végétales).

CELLULOSE : glucide de la famille des fibres alimentaires (non digestible par I’homme),

présent dans la composition de la paroi des cellules végétales.
CHAUX : corps minéral obtenu par calcination du calcaire, sans ajout.

CONDUCTIVITE ELECTRIQUE : grandeur correspondant a 1’aptitude d’un corps a lais-
ser les charges électriques se déplacer librement, permettant le passage d’un courant élec-

trique. La conductivité électrique s’exprime en uS.

CONDUCTIVITE THERMIQUE : grandeur correspondant a la quantité de chaleur transfé-
rée par unité de surface et par unité de temps, sous ’action d’une différence de température

entre les deux extrémités d’un échantillon. La conductivité thermique s’exprime en W/mK.
EAU DEMINERALISEE : eau qui ne contient plus d’ions minéraux dissous.
ELLIX : logiciel d’analyse informatique d’images produit par la société GT VISION.

EMULSION : melange de deux liquides, habituellement non miscibles, grace a certaines
actions (mélange, agitation, etc.). Ces liquides donnent un melange macroscopiquement ho-

mogéne, mais microscopiguement hétérogene.

ENROBAGE : procédé consistant a appliquer une couche de liquide ou de poudre sur la sur-

face d’un corps afin que ce dernier dispose des propriétés de son enrobage.
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GLOSSAIRE

ESSAI DE COMPRESSION : essai réalisé avec une presse par écrasement d’un cylindre
d’échantillon placé a la verticale. On peut en déduire la valeur de la force nécessaire a la

compression.

FILTRATION : procédé de séparation des constituants d’un mélange, contenant une phase

liquide et une phase solide. La séparation se fait a travers un milieu poreux.

GRANULAT : constituant inerte d’un béton. Selon sa dimension, le granulat est qualifié de

caillou, gravillon, ou sable.

GRANULOMETRIE : étude de la distribution statistique des tailles d’une population de
particules.

GONFLEMENT : augmentation du volume d’un corps.

HEMICELLULOSE : glucide insoluble proche de la cellulose, qui entre dans la composition
de la paroi des cellules végetales.

HUILE DE LIN : huile de couleur jaune, obtenue a partir des graines mdres de lin pressées.

LIGNINE : polymeére qui fait partie, avec la cellulose et I’hémicellulose, des principaux

constituants du bois.

LIN : plante du genre Linaceae, comptant plus de 200 espéces. Cette plante pourrait entrer
dans la composition de bétons lignocellulosiques, pour remplacer le béton « classique » et

adopter une attitude plus respectueuse de 1I’environnement.

LIXIVIATION : phénoméne permettant de récupérer un ou plusieurs éléments en faisant
passer lentement un lixiviant a travers un solide. Le lixiviat, liquide produit par I’opération de

lixiviation, peut étre traité pour en extraire des substances dissoutes.

MALAXAGE : phase au cours de laguelle sont mélangés les divers constituants de bétons.

MALAXEUR : machine servant a fabriquer du béton, comportant une cuve équipée de pales

tournant sur un axe le plus souvent vertical.

MASSE VOLUMIQUE APPARENTE : masse d’un échantillon par unit¢ de volume total

(le volume des vides entre les particules est pris en compte).
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MASSE VOLUMIQUE REELLE : masse d’un échantillon par unité de volume (seul le
volume des particules est pris en compte, le volume des vides au sein des particules n’est pas

pris en compte).

MORPHOLOGIE : étude de la forme externe et de la structure d’un étre vivant.
PARAFFINE : distillat issu du raffinage du pétrole.

PECTINE : polysaccharide hydrophile présent dans la paroi des cellules végétales.

pH : échelle de mesure logarithmique de la concentration aqueuse en HzO* et HO". Le pH est
compris entre 1 (maximum d’acidité) et 14 (maximum d’alcalinité). A pH=7, la concentration

en H3O* et OH" est égale (neutralité).

POLYSACCHARIDE : macromolécule glucidique formée par enchainement d’un grand
nombre de sucres ¢lémentaires. La cellulose, ’hémicellulose et les pectines sont des polysac-

charides constitutifs de la paroi des cellules végétales.

PRISE DU BETON : reaction physico-chimique du ciment en présence d’eau, permettant
aux particules inertes de se souder les unes aux autres et de former une structure solide et co-

hérente, le béton.

TEILLAGE : opération mécanique qui permet de séparer les fibres de lin de la partie li-

gneuse de la tige.

TPS : Transient Plane Source, sonde utilisée pour la mesure des propriétés thermiques des

matériaux.

TURBIDITE : teneur d’un fluide en matiéres qui le troublent. La turbidité s’exprime en NTU
(Nephelometric Turbidity Unit, soit Unité de Turbidité Néphélométrique).
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ANNEXE | : DISTRIBUTION MORPHOLOGIQUE DES ANAS TRAITES

I.1. Distribution morphologique des anas traités a la chaux
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I. 2. Distribution morphologique des anas traités par I’émulsion
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I. 3. Distribution morphologique des anas traités a I'huile de lin
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I. 4. Distribution morphologique des anas traités a la paraffine
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ANNEXE Il. CHROMATOGRAPHIE IONIQUE
Metrohm 883 Basic IC Plus

L’équipement utilisé est un appareil de chromatographie ionique destiné a l'analyse des ions
en solutions tels que les nitrates, fluorures ...

L’instrument est automatisé par le logiciel Magic Net Basic connecté a un ordinateur Le logi-
ciel détecte I’équipement automatiquement, vérifie son bon fonctionnement et donne les ré-
sultats d’analyses (temps d'analyse, temps de rétention et concentration des ions).

La Chromatographie ionique (CI) est une technique qui s’apparente a la chromatogra-
phie liquide haute performance (HPLC). La phase mobile est constituée par un milieu aqueux
ionique et la phase stationnaire par un solide qui joue le rdle d’échangeur d’ions. On utilise
comme détecteur un conductimétre avec cellule a circulation, ce qui constitue une méthode de
détection sensible et tres générale pour toutes les espéces ionisées.

La séparation des ions ou composés polaires présents dans 1’échantillon sont entrainés par la
phase mobile, résulte de leurs interactions avec les sites ioniques de la phase stationnaire.

La détection des composés ioniques de I’échantillon est rendue difficile par suite de
leur faible concentration au sein de la phase aqueuse chargée d’une grande quantité d’ions. La
méthode utilisée constitue a abaisser au maximum la conductivité de I’effluent de la colonne
de séparation avant son passage dans le détecteur en plagant entre les deux un « suppresseur »

qui a pour but d’éliminer les ions de 1’éluant par réaction de type acido-basique.

Phase Pompe (s) Injecteur , COLONNE
Mobile j——s (a boucle)
aqueuse
Ou
Suppresseur 1’6}0001’(1
direct

¢ = ——

Détecteur a
conductivité

Figure : mode de fonctionnement d'une chromatographie ionique
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La chromatographie ionique est devenue depuis quelques années une des méthodes analy-
tiques de références en analyse des eaux. Comme tout systeme de chromatographie, cette der-
niere comprend les éléments suivants :
- un systéme d'injection, le plus souvent une vanne réodyne ;
- une pompe de circulation ;
- une colonne de séparation, spécifique des éléments a analyser ;
- un éluant qui assure le transport des especes ;
- un systéme de détection.
En chromatographie ionique la colonne de séparation est constituée par une résine échangeuse
d'ions.
- résine échangeuse d'anions pour le dosage des anions en solution ;
- résine échangeuse de cations pour le dosage des cations en solution.
Classiquement la chromatographie ionique est utilisée pour le dosage des éléments suivants :
» Cations: Lithium, Sodium, Potassium, Magnesium, Calcium, Barium...
» Anions : Fluorures, Chlorures, Nitrites, Nitrates, Phosphates, Sulfates...
Le détecteur classique est une cellule de conductivité puisque chaque ion ci-dessus peut don-
ner un signal de conductivité, selon sa concentration en solution et sa conductivité équiva-

lente.

Injection
Cellule de

Supresseur  conductivité

Pré-colonne Colonne )

-:I—P

g Eluant

Pompe

!

La séparation :

L'échantillon a analyser (volume de 25 a 100 pL) est injecté en téte de colonne. La migration
des especes se fait selon leur affinité (capacité de I'ion a étre plus ou moins retenu) pour la
résine. La migration est assurée par I'éluant (acide pour le dosage des cations, basique pour le

dosage des anions) injecté par la pompe (a un débit variant de 1 a quelques ml/min).
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Analyse
Supresseur Cgﬂﬂlme-dﬁé
Pré-colonne Colonne lr j
o
Q Eluant
Pompe

Le dosage :
En sortie de colonne chaque élément ainsi séparé donne un signal de conductivité, détectable

par le conductimetre. L'amplitude du signal dépend de la conductivité équivalente de I'ion, de
sa charge et de sa concentration. Un étalonnage préalable avec des solutions de concentrations
connues permet de déterminer les temps de rétention des différents éléments. Une courbe de

calibration peut ainsi étre établie. 1l est ensuite aisé de déterminer les concentrations en solu-
tion dans un échantillon d'eau.

‘ Conductivité
(pS.cm)
Chlorure
20 Sulfate
Nitrate |
\
[ |
l |
10 - Fluor \
3 l&
’“l[_‘ | q " Temps (mn)
T T T -
5 10 20

Augmenter la sensibilité :
Pour augmenter la sensibilité et abaisser le seuil de détection des éléments, on utilise un sys-

teme de suppression. Son réle est de supprimer la conductivité de I'éluant, afin que le pic de

conductivité de I'élément a analyser soit le plus net possible.

Les suppresseurs les plus efficaces sont les suppresseurs a menbrane semi-perméable :
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Dans le cas de I'analyse des cations I'éluant acide est neutralisé par des ions OH- qui suppri-
ment son signal de conductivité ; dans le cas de I'analyse des anions I'éluant basique sont neu-

tralisé par des ions H+ qui suppriment son signal de conductivité.
Le suppresseur est intercalé entre la colonne de séparation et la cellule de mesure.
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ANNEXE I11. SPECTROPHOTOMETRE SERIE 67

La série 67 propose une gamme de fonctions uniques facilitant la gestion des méthodes et des

données aux niveaux individuels et multi-utilisateur.

Ces appareils présentent une interface utilisateur spécialement congue basée sur un écran
LCD TFT couleurs de qualité supérieure a technologie d'écran tactile et support QWheel™
apportant une facilité d'utilisation pour toutes les opérations, du paramétrage aux mesures et a

la manipulation des données.

Cing modes de mesure principaux sont disponibles : Photométrie, Spectre, Cinétique, Quanti-
fication et Multi Longueurs d'onde.

La série 67 possede des options de mémoire double permettant d'enregistrer les réglages et les
données dans une mémoire interne ou sur une carte mémoire SD/Multimédia amovible. En
enregistrant tous les réglages sur la carte SD amovible, les méthodes et les résultats spéci-
fiques a l'utilisateur peuvent étre conserveés par la personne, offrant une sécurité supplémen-
taire et permettant un transfert de données facile vers un PC pour stockage, manipulation ou
visualisation autonome. La carte SD peut également étre utilisée dans tout modéle similaire,
apportant une flexibilité compléte a I'utilisation de tout appareil disponible. Une simple pro-
cédure de sauvegarde permet un transfert facile de toutes les informations de la mémoire in-
terne vers le support amovible, tout en permettant rapidement de cloner un groupe d'appareils
par des réglages identiques.
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