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Contexte

La production de déchets bois et la tension sur la matiere premiére pour les différents besoins
de I’industrie sont en constante augmentation. La production de déchets bois a atteint 240
millions de meétres cubes en 2020 (FAO 2022). Par ailleurs, bien que diverses méthodes de
valorisations existent, comme I’incorporation dans des composites thermoplastiques ou encore
I’extraction de molécules a haute valeurs ajoutées, le réemploi de la ressource n’est pas total et
nécessite la création de nouvelles filieres de recyclage (Pandey 2022). Parmi les techniques de
recyclage pour la création de composites plastiques a base de bois, une nouvelle technologie
prometteuse est en train d’émerger : la fabrication additive (plus communément appelée
impression 3D). L’impression 3D permet, en plus d’offrir des possibilités de création presque
sans limites, de pouvoir utiliser une vaste source de matic¢res premicres, incluant 1’utilisation de
composites plastique/bois. Cette technique est donc un moyen peu couteux de réutiliser les
déchets de biomasse tout en augmentant la valeur ajoutée de ces derniers et des polymeres
utilisés. C’est dans ce contexte, que 1’entreprise Acta Mobilier (Monéteau, France) cherche a
valoriser ses déchets de panneaux de fibres de densité moyenne (MDF). Ces sciures sont
présentes en grandes quantités (environ 1 m?® par jour). La volonté de I’entreprise est donc de
pouvoir recycler ses sciures de MDF en utilisant I’impression 3D pour la création de nouveaux
produits a haute valeur ajoutée. Afin de proposer un produit le plus vertueux possible, une étape
de dépollution des fibres de MDF peut étre envisagée. Cette dépollution des fibres ainsi que
I’imprimabilité du composite sont quelques-uns des nombreux défis qui restent encore a relever
avant 1’industrialisation de ces nouveaux produits.

Matériels et Méthodes
Fibres de MDF utilisées

Les fibres de MDF utilisées sont les déchets d’usinage récupérés chez Acta Mobilier. Afin de
ne pas boucher la buse de I’'imprimante 3D (diametre de 0.8 mm) les sciures ont au préalable
été tamisées a 300 um. Cette fraction correspond a plus de 90% de la masse totale de déchet
MDF. Par ailleurs, une analyse granulométrique (Malvern 3000, Malvern Panalytical) a permis
de montrer que leur taille moyenne (D50) est de 100 um. Les sciures ont une humidité relative
de 5%.

Dépollution des sciures de MDF

Afin de retirer la résine urée-formaldéhyde des sciures de MDF, un pré-traitement des sciures
a été mis en place. Dans un cristallisoir métallique une quantit¢ d’environ 350g de sciures de

338


mailto:johan.ramaux@univ-lorraine.fr

13¢mes journées du GDR 3544 « Sciences du bois » - Nantes, 20-22 novembre 2024
C70

MDF tamisée a été introduite, recouverte a hauteur d’eau distillée. L’ensemble a ensuite été
placé dans un autoclave a 121°C pendant 15 minutes. Les sciures ont par la suite été filtrées
deux fois sous-vide a 1’aide d’un filtre Biichner avec un ringage entre les deux filtrations. Avant
d’étre utilisées dans le composite, elles ont au préalable été préséchées a 60°C pendant 3 jours
puis séchées sous-vide a 103°C pendant 24h dans une étuve.

Fabrication des composites

A I’aide d’une extrudeuse bi-vis (Thermo Scientific, PTW24), différents lots de composites ont
été fabriqués en mélangeant le MDF a 1’acide polylactique (PLA). Le PLA est amené dans
I’extrudeuse par un débitmetre volumique calibré alors que les fibres de MDF sont amenées par
un débitmetre massique (également calibré au préalable). Le PLA utilisé est le PLEOO5 de chez
NaturePlast (Ifs, France) avec une densité de 1,25 et un indice de fluidité & chaud de 23 g/10
min (donnée fournisseur). Le profil de température de 1’extrudeuse est constant sur toute sa
longueur et de 170°C pour I’expérience de référence avec du PLA vierge contre 160°C pour
produire un composite PLA / MDF (avec une teneur de 20% en masse de MDF). Dans le but
de rendre le procédé le plus simple industriellement, I’ensemble des intrants n’ont pas été séchés
au préalable. Différents lots ont été réalises parmi lesquels :

- Un lot CB constitué de 20% en masse de fibres de MDF et 80% de PLA

- Un lot CCO constitué de 20% en masse de fibres de MDF dépolluées et 80% de PLA

Mesure de ['indice de fluidité a chaud (Melt Flow Index — MFI)

Les mesures de I’indice de fluidité a chaud ont été réalisées a 1’aide d’un testeur de fluidité
polyvalent (CEAST MF20, Instron). La précharge utilisée est de 2.16 kg et la température de
180°C. Chaque mesure a été répétée huit fois. Les graphiques obtenus ont été realisés sous R
(R Core Team 2021).

Calorimétrie Différentielle a balayage (DSC)

La DSC est une méthode d’analyse thermique consistant a mesurer la différence de flux de
chaleur entre un échantillon et une référence. L’échantillon est placé dans une capsule en
aluminium et la référence consiste en une capsule vide. La variation du flux de chaleur est
enregistrée en fonction du temps et de la température. Par la mesure de la différence de flux de
chaleur, il est alors possible d’observer différents phénoménes physiques et de déterminer
plusieurs grandeurs (Menczel et Prime 2009) dont la température de fusion (Ty). Cette
température est un point de départ pour déterminer la température d’extrusion du matériau sur
I’imprimante 3D.

Impression 3D

L’objectif principal de ce projet, est I’impression 3D du matériau composite obtenu. Le procédé
choisi pour I’impression 3D est I’extrusion de matiére et plus spécifiquement le Fused Granular
Fabrication (FGF, permettant I’extrusion de pellets). Pour cela, une imprimante Tumaker NX
Pro Pellet a été utilisée. Différents paramétres ont fait ’objet d’une étude et d’une optimisation.
Les parameétres fixes sont résumés dans le Tab. 1.

Tab. 1 : Principaux parametres fixes sur I’imprimante 3D

Paramétre Valeur
Vitesse d’impression 45 mm/s
Température d’ impression 185 — 210 °C (selon la formulation)
Temperature du plateau 50 °C
Facteur de correction de débit 1,4 — 2,8 (selon la formulation)
Diamétre de la buse 0,8 mm
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Mesures de résiliences

La résilience des différents composites a été évaluée selon la norme NF EN 1SO 179-1 avec la
méthode d’essais de mouton de Charpy. Pour cela, un ensemble de 10 éprouvettes par
formulations de composite ont été imprimeées. Les éprouvettes ont des dimensions de 80x10x4
mm puis entaillées sur une profondeur de 2,0 + 0,2 mm avec un angle de 45 £ 1° et un rayon
de 0,25 mm comme indiqué sur la Fig. 1 (entailles de type A).

91*’ - — mT;"‘.f \ Entaillede
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} %0 | etrayon0.25mm [=

Fig. 1 : Plan et photographie d’une éprouvette de choc avant d’étre cassée

Les éprouvettes ont ét¢ imprimées une a une afin d’obtenir un minimum de défaut d’impression.
Le taux de remplissage des pieces est de 100 % (le taux de remplissage est un parameétre
géométrique défini par I’utilisateur), avec des couches imprimées a 45°/-45°. La dimension de
chaque éprouvette a été mesurée, afin de recalculer la résilience réelle a partir de 1’énergie de
rupture et la surface réelle de 1’éprouvette.

Résultats et Discussion

Les propriétés du composite obtenu dépendent grandement des intrants. Du fait de la variabilité
de la sciure de MDF, c¢’est pourquoi, il est important de mettre en place des outils performants
afin de pouvoir corréler les propriétés initiales de la sciure et du PLA a celles du matériau
composite final. L objectif final est donc d’étre en capacité de pouvoir imprimer les différentes
formulations.

Mesures de MFI

La mesure du MFI permet d’obtenir une premicre image de son comportement a 1’état fondu a
des taux de cisaillement faibles. Les échantillons testés sont le PLA pur, le lot PLA / MDF et
le lot PLA / MDF dépollué. Les résultats sont présentés dans la Fig. 2.
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Fig. 2 : Mesures de MFI obtenues pour les différents lots

Le PLA a 180°C présente un MFI qui est en adéquation avec ce qui est couramment obtenu
pour la fabrication additive (environ 10 g/10min) comme recommandé (Wang 2017). L’ajout
de MDF dans le PLA entraine alors une augmentation importante de ce dernier (facteur 3). De
plus, la dispersion des valeurs augmente de maniére trés importante. La principale hypothese
permettant d’expliquer cette augmentation des valeurs est une dégradation du PLA par
hydrolyse lors du procédé d’extrusion. Cela engendre des chaines de polyméres de plus petites
tailles qui voient donc leurs mobilités accrues. Le MFI augmente également lorsque les fibres

340



13¢mes journées du GDR 3544 « Sciences du bois » - Nantes, 20-22 novembre 2024
C70

sont dépolluées (facteur 2,5) mais de maniére légérement moins importante. Cela pourrait étre
due a une meilleure cohésion entre les fibres de MDF dépolluées et le PLA. En effet, pour le
composite CB, les interactions ont lieux entre des fibres encollées et du PLA tandis que dans le
cadre du composite CCO0, les interactions sont entre des fibres ou il n’y a plus de colle (ou trés
peu) et le PLA. Pour I’impression 3D, cela participe a expliquer les différences entre les
parametres d’impressions.

Détermination de la température de fusion par DSC

L’ajout de 20 m.% de fibres de MDF dans le PLA résulte en une baisse plus ou moins
importante de la température de fusion. Sur les thermogrammes (Fig. 3), seul le PLA vierge ne
présente pas de double pic de fusion. Le rajout des fibres de MDF entraine de maniere
systématique 1’apparition d’un double pic. A cause de la présence des sciures, les parties
cristallines du PLA sont « perturbées » et ne se recristallisent pas de la méme maniére. Une
partie des cristaux commence a fondre plus vite, entrainant 1’apparition d’un premier pic de
fusion (Prapruddivongs et Sombatsompop 2012).
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Fig. 3 : Thermogrammes des différents composites entre 130 et 210 °C

Impression 3D

La mise au point du procédé d’impression 3D par le procédé de Fused Granular Fabrication
(FGF), est une étape importante qui a demandé de nombreux ajustements. Les matériaux
composites obtenus n’étant pas des pellets commerciaux, il a été nécessaire de déterminer
I’ensemble des parametres permettant une impression réussie. L’impression est considérée
réussie lorsque la piece est imprimée jusqu’au bout de processus sans qu’il n’y ait eu de
problemes liés a I’imprimabilité. Cela ne garantit pas que la piéce soit sans défauts esthétiques.
A partir des parameétres obtenus pour le PLA vierge (température 210°C, et correction de débit
a 1,4), ’enjeu est donc d’ajuster ces paramétres pour permettre I’impression des composites a
base de MDF. Pour chacun des deux lots de composites, il convient d’ajuster en premier lieu la
température d’extrusion. Une fois que le matériau peut étre extrudé au travers de la téte
d’impression, le débit de matiere est ajusté, afin que chacune des couches soit pleines et qu’il
n’y est pas de manque de matic¢re. Apres plusieurs ajustements, I’impression des différents
composites formulés est possible (Fig. 4).
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Fig. 4 : Motif de branche de cerisier imprimé en 3D (a gauche avec le composite PLA + MDF et a droite
avec le composite PLA + MDF dépollué)

D’un point de vue esthétique, la plus grosse différence est la couleur du matériau apres
impression. La dépollution des fibres entraine une couleur légerement plus foncée et plus mat
du matériau. Le composite CB est trés brillant avec une couleur marron clair.

Essais de résilience

Les valeurs de résilience obtenues (Tab. 2), sont beaucoup plus dispersées pour le composite
brut et le PLA que pour le composite avec les fibres dépolluées. Le composite CCO avec les
fibres dépolluées a une résilience nettement supérieure (+ 31 % par rapport au composite CB).
Cette augmentation plus importante peut étre attribuée a une meilleure cohésion entre les fibres
de MDF et le PLA. Le PLA étant directement en contact avec les fibres de bois et non plus avec
la résine urée-formaldéhyde, il peut former des liaisons faibles (Van der Waals, hydrogene)
avec les fibres de MDF. Les efforts encaissés seraient ainsi mieux dispersés au sein du
composite.

Tab. 2 : Résilience (n=10) des différents composites formulés et imprimés en 3D

Composite Résilience (kJ/m?)

PLA vierge 2,21 +£0,81
Composite CB 2,14 £ 0,85
Composite CCO 2,81 +£0,45

Conclusion

Nous avons montré qu’il est possible d’obtenir un composite doté de caractéristiques
satisfaisantes pour I’impression 3D a partir de déchets d’usinage de MDF. Apres plusieurs
ajustements et malgré un comportement différent de ce qui est généralement fait pour
I’impression 3D, le procédé de FGF donne satisfaction et permet d’obtenir de bons résultats
d’impression. Les propriétés mécaniques, et notamment la résilience des matériaux a été
mesurée avec succes et permet de mettre en évidence I’intérét de la dépollution des fibres de
MDF. Dans I’objectif d’améliorer encore ces différentes propriétés, 1’ajout d’un compatibilisant
combiné a la dépollution des fibres pourrait étre une piste trés prometteuse. L’ajout de
compatibilisants pourrait également conférer de nouvelles propriétés au matériau composite, tel
qu’une meilleure résistance au vieillissement.
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