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Le développement des Biocomposites est une
démarche d’innovation,

Ceci impose des approches pluriculturelle,
pluridisciplinaire, transdisciplinaire, multi-échelle
et pluri-partenariales
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4 phases : la recherche et développement (A), I’industrialisation (B),
une période de désillusion (C), et une phase de développement
proprement dite (D).

/
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[Baley 2004][Baley 2007][Baley 2009]

@0 @® | Verroul:
Savoir pourquoi on utilise
les biocomposites

Valoriser une ressource locale?
Réduire les impacts sur I’environnement?
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® ® ® | Spécificités des fibres végétales

* Une origine renouvelable.

* Elles sont durables (dans le sens durabilité) et
biodégradables.

* Les performances mécaniques spécifiques de
certaines fibres sont importantes.

* Elles demandent peu d’énergie pour étre produites
(en comparaison avec les fibres de verre).

* Elles ont peu d’impact sur la santé humaine.

* Leur incinération permet de récupérer de
Pénergie...

Pourquoi utiliser des fibres végétales comme
renfort de matériaux composites ?

3 arguments discutables: » la diminution des coiits,
» le lessivage écologique (greenwashing),
» un effet de mode.

Par contre :

> la diminution des impacts environnement (ACYV),

> pieces avec des propriétés mécaniques spécifiques importantes,
»> un ensemble de solutions de fin vie,

» la possibilité de donner un caractere (une finition) naturel,

> la réduction des impacts sur la santé humaine,

» REACH (réglement sur I'enregistrement, 1'évaluation, I'autorisation et les
restrictions des substances chimiques) ,

» la valeur stratégique pour I’entreprise ....
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@0 ® | Verrou?2:
Apprendre a éco-concevoir

Faisabilité technique

Attentes des

ACYV = Outil a utiliser ™™
en //. du développement
des matériaux

Maitrise des colits

Environnement
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7 oct 2012 / Supermarché (propriété d'un groupe allemand) en Autriche




Navecomat
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abi?g depletion
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Fibres

photochemical oxidation

Objectifs du programme

» Matériaux hautes performances,
durables,

> Matériaux issus de ressources
renouvelables,

» Faibles impacts sur
I’environnement

» Solutions en fin de d’usage et fin
de vie (recyclage / biodégradation)

» Fin de vie : recyclage
ou biocompostage

[Le Duigou 2009]
[Le Duigou 2011]
[Le Duigou 2011]
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(X X | Verrou 3 :
Définir un langage commun
entre tous les acteurs

Fiches Techniques

Normes
Références...
Agave [Chaabouni et al. 2006]
Essai traction fibre de lin o ‘ e
(Afnor XP T 25'501—1) Carbon Fibre — e /L‘Il'\mﬂxe‘l’ iy -
(Afnor XP T 25-501-2) P I E....g;tl_w_" f’x’» “an N |
(Afnor XP T 25-501-3) %_ <'**ﬁ°@a¢i~Ahwmm
- orti p D Ru/PLA k}}-ﬁﬁ'—l S
1600 te - T,

// + Lin

YWoung's modulus, E {(GPs

-
—_ 1t~ Plywood P
= 10 _. o
E 1200 - e
Q -
= et Polyegte -
g o S
= ;
: .
o 10” R i)
400 P
p
. ‘ 10t
Density p (ke / 3
0 1 2 3 ensity, p (kg/m)

Allongement (%)

Dicker et al., Composites: Part A 56 (2014) 280-289

Prix A (%) D dibre
UsD/kg (microns)

Flax 1470  2.1-4.2 750-940 12-18 50000  124600)

Hemp 1495 1-2.1 550-920 1.4-17 5-55  25€500)
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® ® ® | Propriétés mécaniques en traction

2000
= Ortie (Urtica Doica)
o
1600 )
£ Lin
o
‘§. 1200 1 Chanvre
o
@ 800 -
[=
£
€ 400 g
3 \ s Densité:
0 | | | Fibres d d=2,54
0 20 40 60 80 1pp || |rpresdeverred=s,

Module dYoung (GPa) Fibres végétales d = 1,4 — 1,5

Traction sur fibres unitaires - E j_»
Protocole identique

Conditions de caractérisation identiques

Name Young's Stress at Strain at Tested fibres
modulus (GPa)| break (MPa) break (%) diameter (pm)
Hermes |48.9+12.0 1066 + 342 28 +08 186+39
Andrea |483 +13.8 841 + 300 22+08 181 £39
Marylin [57.1 155 1135 £ 495 21 +006 139+27
Glass 703 +58 29+1.0 17.9+19

Reproductibilité des propriétés?
Dispersion?

[Coroller 1013]
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Average yearly prices FOB for european fibres (scutched flax) A

source SANECO —s—unit S
http://www.saneco.com SR

exchange rate

A
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1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 20p3 2004 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 20f2
Year

Evoldtion du prix des matiéres plastiques sur 10fans

PERFORMANCE 1,800

(strength, stiffness,
Aerospace w’;g. walty sortrol) 1 600

1,400
Mechanical
: Industry = 120
=
z

design strength,
‘Gua"ﬂd " 1,000

1 5800 4
cost 600 4

200

2004
2005
2008
2007
2008
2009
2mo
am
mz2

—— S-PYC High quality grade (for film, cakle, elc)
LLDPE (Hexene GB) Extrusion grads (mainly for filmy
iy A“t°m°“‘.f° —— HDPE Injsction moulding grads
RATE OF g red fabrigtion) —= PP Copolymer film

www.ucaplast.f

PRODUCTION Source : las chiffres sont issus du site PIEweb

X X | Verrou 4
Disposer d’une culture
scientifique et technique
¢largie sur les fibres végétales

BEHUARD — Le Rouissage du Chanvre

Flax harvesting,

"

"Sennedjem"’s tomb, Ancient Egypt.
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® ® ® | Une plante = Plusieurs co-produits

-

Répartition sur le territoire francais des surfaces de plantes a fibres
(moyenne 2001-2008) [FRD]

it e i N O Surfaces (ha)

B 100 s00m)
y [ LR
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f f} ’-)-\,,—"'l . . 11000; 5000
) ¢! S ';4 I 11001000

Més A
vt

LINFIBRE CHANVRE  LINOLEAGINEUX  MISCANTHUS -
~75000ha ~8000ha ~11 000 ha ~2000 ha sl
VOLUMES (t) Surfaces
Année Fibres végétales Granulats Neécessaires
(lin et
chanvre)
2005 8 000 2000 2977 ha
2015 159 000 219 000 157 000 ha
2030 317000 340 000 290 000 ha

La SAU (Surface Agricole Utile) francaise représente environ 29 millions d'hect.
Ademe / H. Bewa / Fibres végétales: une disponibilité régulée de la ressource / JEC 4 octobre 2012 Paris
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® @ ® | Agriculture

Evolution du prix de quelques céréales

(Bourse de Chicago)

Des délais, méme avec des
plantes annuelles

Eﬂi 808 E'fm ‘:" eHniDzemsmr Tvre (500 g}

oarboissoau (254 ka) ool parboisseou (2r2ka) o o i - f;“

**'h\ﬁ/ w el et Juin 2012 on choix des
& . e = | cultures 2013

- Printemps 2013 semailles
- Récole en septembre 2013
- Teillage ...... janvier 2014

Exportations Restitutions
unités/q @écors) unités/q

Quest France le 4 ao(t 2012

u
K0
(potasss)
au/q
soit pour25 q 100w

& 4

o0 I Etapes de production des fibres de lin
4 b PO Y =
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1R
Rouissage faible

Rouissage optimun pour des
applications textiles

[Martin et al. 2013]

E o
Lots | Gpa) | (Mpa) | 2 (%)
R1 | 386 | 792 | 22
R3 | 48.6 | 935 | 2.2
R6 | 55.6 | 1036 | 1.9

Influence du temps de rouissage sur les propriétés
mécaniques en traction de fibres élémentaires

27/01/2014
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@O @® | Verrous:
Mieux connaitre les tissus
de soutien

Elongation: 1 2 2 cm par jour pendant 2 a4 jours

110 - Elongation
g =1
100 PP ?jtmﬂm%m
a0 4 L 37
Initiation
80 4 PS
70 <4 ..
Epaississemen
B0 o4 ¥
PS
so 4
40 4+
30 o=
3
z0 4+ ~
f
10 4 b 2
o NOPER 1A =S
Q 5 10 15 20 80 85 70 ?5 &0 85

Scheme of snap point position (red line) on flax stem in the course of plant development (Gorshkova et al. 2003)

Lors de la période de croissance, la plante réagit en fonction des conditions pedo-
climatiques qu’elle subit.

Parametres: Sol / les précipitations/ la température/ le nombre de graines au m? /
vent / variété/ apport azote / traitements / la période d’arrachage...

27/01/2014
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000 I Microstructure of a vegetable fiber

Hemg

«—S3 S3

J > Secondary S —

s2 cell wall

h—3 |

J
—— Primary
—p cell wall
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Flax _

STk

Fig. 3. A diagram of Zowise (lek) and S-owis (righe)

¢ = 8000 Mpa

B [Bergfjord 2010]
Consequence: Flax is a anisotropic Orientation
fiber E;~ 5-8 GPa Flax S
Nettle S
Cellulose E = 130 Gpa a 170 GPa
Hemp Z

Paroi primaire
s1

Paroi de fibre de lin. MET / Coupe transversale :
lamelle moyenne (plus sombre), paroi primaire
mince et paroi secondaire trés épaissie, on

distingue les microfibrilles cellulosiques.

Détail de la transition S2-S3.

http://www.snv.jussieu.fr/bmedia/textiles/08-lin-fibre.html

Roland 1995

27/01/2014
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[Morvan et al. 2003]
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Cellulose (1335 cm'7)

Acetyl. NCPs (1250 ¢’/ R

o

[Mikshina et al. 2013]
Pectates (1615 crnr')

Aromatics (1510 crr’) W

Waxes (2850 crm') | |

[Charlet et al. 2010]

e seedseimansie e [Thygesen et al. 2006]

000 | Comportement en fatigue
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[Bergfjord et al. 2012]

. =
Flax, White light microscopy

Hemp, White light microscopy

Hemp, Polarized light microscopy

@9 ® | Verroub6:
Le choix des constituants

Matrice ? Fibres Végétales ? Traitements des fibres?

Matrice = Mucilage?
(pectines, des sucres et des protéines) [Alix et al. 2008]

27/01/2014
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® @ ® | Traitements des fibres

Extraction, division, nettoyage des surfaces, modification
de la compatibilté fibre/matrice (mouillage, adhérence,),
diminution de la tendance hydrophile, modification de la
couleur, réduction du dégagement d’odeur, amélioration
de la tenue au feu, introduction d’un agent fongicide,
favoriser la transformation ...
RN .,

.

X560 | S8nm BEM

décohésion
fibre-matrice

direction de propagation
de la fissuration

extraction des fibres décohésion

Habituellement: rupture de
fibres, de matrice, d’interface +
déchaussement de fibres

Fibre végétale = empilement

17



o0 I Remarque sur la notion d’interface

Conséquence d’un traitement thermique
maladroit [Baley 2013]

Apparent shear straength (MPa)

Essais de déchaussement d’une microgoutte
Contrainte apparente de cisaillement
Interfaciale w0 aaaons
35 o
30 —
. | .
T e —
-
5 I _——
0
s\"" \%‘)‘? \Q\ 6;1? Q\‘é’ >
& RS & S P
o o S & g A
<R <R e\ﬁz ﬁ‘% <
»Y <
& D
& &
3 o
& &

[Baley et al. 2006] [Le Duigou et al. 2010 / A] [Le Duigou et al. 2010 / B]

[Raj et al. 2009]

Raw flax
1% NaOH
7 5% NaOH
7 \w/;NaOH
400 -
200 -
0 - .
4 6

Enzymatique

0 2 8

Strain (%)

27/01/2014
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b [ X I Des interfaces

R0 2040 g @@%(OD 98@ E)O@

=P 7
SF B Ay | pZ
g o0 &

Paroi
secondair: §

Paroi
p primaire

Interfaces pertineints ?

[Baley et'al. 2014] [Bourmaud et al. 2012)

@0 @® | Verrou7:
Adapter le process de
transformation pour
respecter les parois

19



000 I Composition d’une fibre de lin

Composition d’une fibre de lin: 65 — 75% de cellulose + 11-17 %
hémicellulloses + 2-3 % pectines + 6-8 % eau + cires + lignine

Et si on chauffe ? 1SQ°C 459 C

o 1230°C
Libération de I’eau :

A 120 °Ciln’y a plus d’eau
+ dégradation des cires,

| e
W

g

A 180°C dégradation des pectines

A 230°C on note une dégradation -
des hémicelluloses et cellulose

Parametres: temps et température
Evolution des performances avec un cycle thermique

000 I Fibre de lin - Influence de I’eau absorbée

Fibre avec
7% d’eau
absorbée

Fibre de lin
apres un
traitement

thermique de
12ha105 C

27/01/2014
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000 I Evolution des fibres et faisceaux

As5kV #3888  SBmum

[Coroller et al. 2013]

Recyclage

= PP-Hemp 70/30
PP

TEFEEE ]

®  PP-Glass 70/30

40 1

[Bourmaud et al.2007] [Bourmaud et al.2009]

@0 @® | Verrous§:
Optimiser la présentation
des fibres végétales

Performances? Cout? ACV?

[Umer et al. 2011]

a)f

3 o T LA v R TR
.%\ .‘:\..._g] (b) Ny |
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— - = N -
e Saght o N R e 'f v gt ool
— iy S | N
< S ol = » "‘ =
"f&v‘ 2 S %’ " LY :t ‘u‘ - "
s 2 g R % !l.f- :';.:uf’- e,
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La logique de I’individualisation des fibres

Mais comment les manipuler ?

Un fil de lin est composé de
fibres élémentaires torsadées

Attention aux ACV

000 | 1/2 produits

22



1401 [Goutianos 2006]

I}
3

Roving strengh (MPa)
8

Twist (turns / m)

Résistance d’un fil de lin en
f(torsion)

i Composite UD
e Imprégnation ? Hétérogénéité

(_).\_)I\_)‘

il |
\L’;(‘)(j I——

12 3 4 6 6 . 8 810 1 12 184 08 17 18 19 20 21 22 23 24 28
Twistangle[]

Fibre bundie stiffness [GPa]

cmam BREBEGERERS

[Baets et al., 2011]

Module d'Young Specif. (GPa/d) en f(VF) (%)
— 30
) 25 g *
¢ ¢ at
— 20
* / ¢
15 T e &
* A A .
10 ¢ Data Limatb
A Litterature
5
—#—Glass
0
10 20 30 40 50 60 70

Contr. Specif a rupt. (MPa/d) en f(VF) (%)
350
300 A
.
7 A
250 — "
7 -
200 r g
v Lo
150 L] —=¢ =Data Limatb 1
A A 4
100 = Data Limatb 2
50 A Litterature
Fig. 5. Composites SEM images: (a) Hermes, (b) Andrea, (c) Marylin and (d) glass. —&— Glass
0
En 10 20 30 40 50 60 70
O'UD=k-VI-O'LJ'+[1 —Vr)-O'LJ'-E—
Lf
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® ® ® | Remarque sur un mat de Lin

-—
-«—
-
100 7 E
% 1 =
% ] » Ji//{//
P kL RS &
= ] [
& w1 i/ / [ -
e 7 > I i
B 50
® T
40 4 Y
30 7 + flax/polyester |~
20 = glass/polyester|—|
io 1 * flaPLLA | |
0 ]

0 10 20 30

40

50

VI (%)

V=210

Verre/polyéster

Dans ce cas

de la fraction volumique
des fibres végétales

|

Réduction de la fraction de

polymere ¢
Vf=30 % PLA /Lin

ACV?

@0 ® | Verrou9:
Connaitre et maitriser
I’évolution des propriétés
au cours du temps

Vieillissement en milieu humide, fatigue mécanique, couplages....
Biodégradation controlée, recyclabilité ...

27/01/2014
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SEM micrograh of injected biocomposite
after 3 months’ immersion at 20 C

[Le duigou et al, 2012]

SEM micrograh of film stacked biocomposite
after 1 months’ immersion at 40 C

Matériaux modeles

Impacts du process sur les
propriétés des fibres, des
interfaces, de la matrice

Absence de défaut
(porosité, mé-alignement..)

Connaissance de la matrice

Fibres individualisées

Maitrise de ’orientation
et de la distribution des
fibres

Sisal

Connaissance des fibres
(géométrie, section, présence
d’un lumen, propriétés
initiales,

Adhérence fibre/matrice, ...)

[Franck, 2000]

27/01/2014
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@0 ® | Verroull:
Modéliser et simuler avec

des données robustes

000 I Enjeux scientifiques

50 _
pLae Interfaces
b
+ Usage
Recyclage
Biodégradation Procédé de
transformation

27/01/2014
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eee | 10 Verrous

Verrou 1 : Savoir pourquoi on utilise les biocomposites,
Verrou 2 : Apprendre a éco-concevoir,
Verrou 3 : Définir un langage commun entre tous les acteurs,

Verrou 4 : Disposer d’une culture scientifique et technique élargie
sur les fibres végétales,

Verrou 5 : Mieux connaitre les tissus de soutien,
Verrou 6 : Le choix des constituants,

Verrou 7 : Adapter le process de transformation pour respecter les
parois,

Verrou 8 : Optimiser la présentation des fibres végétales,

Verrou 9 : Connaitre et maitriser I’évolution des propriétés au cours

du temps
Verrou 10 : modéliser et simuler avec des données robustes

27/01/2014
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000 I Biocomposites / Questions de base sur:

e Les propriétés des fibres (origine, reproductibilité, parametres
pertinents)

e [extraction, la présentation des fibres et la transformation du
composite en respectant les parois cellulaires,

e La dispersion des fibres dans un polymere pour réaliser une
matériau composite performant (maitrise de la dispersion et de

I’ orientation, du mouillage, de la liaison fibre/matrice...), durable avec
une (ou +) solutions de fin de vie,

e Comment « Penser Biocomposite » en s’inspirant des éco-systémes
naturels. Ce qui impose des approches multi-échelles et
pluridisciplinaires. Il est nécessaire de tenir compte des spécificités des
fibres végétales et d’éco-concevoir en tenant compte de 1’anisotropie,

e La cohérence de ’'usage des fibres végétales comme renfort (choix
du polymere, des traitements, du process...)
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