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Effet du stéarate de calcium sur la
microstructure de mortier a base d’acétate
de cellulose

Joe Tannous!?, Thouraya Salem?, Othman Omikrine-Metalssi?, Teddy Fen-Chong?
1ESITC-Paris, 79 avenue Aristide Briand, 94110 Arcueil, France
2 Univ Gustave Eiffel, Cerema, UMR MCD, F- 77454 Marne-la-Vallée, France

RESUME Les mégots de cigarette représentent l'un des déchets les plus dangereux pour
I'Homme, ainsi que pour l'environnement. Contenant diverses matieres toxiques, les chercheurs
étudient différentes possibilités de recyclage des mégots au lieu de lincinération et
I’enfouissement comme solution. Les mégots de cigarettes sont formés principalement de fibres
d’acétate de cellulose (AC), un polymere a faible biodégradabilité. Cette étude présente une
nouvelle solution pour recycler les fibres d’AC, pré-dépolluées par un procédé industriel, en les
introduisant dans la composition des mortiers. En se basant sur une étude préliminaire, 1,3 %
d’AC (en masse de sable) a été ajouté a deux séries de mortiers : une série avec superplastifiant
et une autre sans ce dernier. Afin de réduire 1'absorption importante d’eau par les fibres, un
agent hydrophobe, le stéarate de calcium (SC), a été utilisé a différentes teneurs (0,5 %, 1 % et 1,5
% en masse du ciment) pour enrober les fibres d’AC. Nous avons trouvé antérieurement que
I'ouvrabilité et les résistances mécaniques se dégradent avec I'addition de ’AC alors que l'ajout
d’1l % de SC permet d’obtenir des valeurs optimales. Les effets microscopiques de I'ajout de I’AC
et du SC sont ici étudiés. Les résultats montrent une distribution porale plurimodale avec I'ajout
du SC et une diminution de la quantité de pores connectés.

Mots-clefs acétate de cellulose, recyclage, mortier, microstructure.

I. INTRODUCTION

Le secteur de construction est confronté a des enjeux importants : d'une part I'agglomération en
réponse a la croissance démographique, ainsi que, d’autre part la nécessité de relever défis
environnementaux tels que le changement climatique, les émissions CO: et I'épuisement des
ressources naturelles... D’apres le rapport de la Banque Mondiale, la production de déchets dans
le Monde augmentera de 70 % d’ici 2050 si des mesures d'urgence ne seront pas prises (Kaza et al.
2018). En 2018, environ 342 millions de tonnes de déchets sont produits dans le monde ou le
secteur de construction est responsable de 240 millions de tonnes (Haeusler et al. 2022). En effet,
ce secteur consomme plus que 30 % des ressources naturelles (Saad, 2022). Cette filiere représente
36 % de la consommation énergétique totale et elle est responsable de 39 % des émissions de CO:
(IEA et UNEP 2020).
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Le recyclage et l'utilisation de matériaux alternatifs sont devenus une nécessité surtout dans le
domaine de la construction pour préserver la nature et 'Homme. La France doit s'impliquer dans
ce défi vu que le secteur de batiment constitue seul 43 % des consommations énergétiques et
génere 23 % des gaz a effet de serre (Ministére de la Transition écologique, 2022).

Cela a poussé les chercheurs a développer de nouveaux matériaux de construction alternatifs et
durables, permettant d’effectuer des économies d’énergie, de valoriser les déchets et de répondre
aux exigences environnementales.

Les mégots de cigarettes sont les déchets les plus fréquemment retrouvés dans 1'environnement
dans le Monde (Ribeiro et al., 2022). D’apres « The Tobacco Atlas », la production mondiale de
cigarettes a été estimée a environ 5,7 billions de cigarettes en 2016 (Drope et W. Schluger 2018) et
pourra atteindre 9 billions en 2025 (Mackay, Eriksen, et Shafey, 2006). En France, cette production
est de 10 000 tonnes par an constituant 1% de la consommation mondiale (Leymarie, Pandard, et
Pradaud, 2019). La fumée de cigarettes contient plus de 7000 substances toxiques, les filtres de
cigarettes sont congus pour retenir ces substances. Le filtre d'une cigarette fumée contient environ
4000 substances chimiques toxiques, dont la nicotine (Rodgman et Perfetti, 2008). Les filtres de
cigarettes sont constitués de 97 % d’acétate de cellulose (AC), un polymere naturel modifié a
faible biodégradabilité (Kurmus et Mohajerani, 2020b).

Malgré la faible collecte de ce déchet, I'enfouissement et l'incinération ne se présentent pas
comme les meilleures méthodes pour traiter les mégots de cigarettes puisqu’il s’agit de méthodes
non durables et couteuses (Kurmus et Mohajerani, 2020a).

Dans la littérature, les mégots de cigarettes ont été valorisés dans différents domaines avec des
résultats encourageants. Ils ont été incorporés a divers taux dans des blocs cubiques de bétons
(Luo et al., 2019). La ductilité des blocs a été améliorée en ajoutant les mégots alors que la
résistance a la compression s’est affaiblie. Dans une autre étude l'ajout d’'l % de mégots de
cigarettes en masse dans des briques en terre cuite a réduit la conductivité thermique de 15 % par
rapport aux briques de référence (Kurmus et Mohajerani, 2021). En remplagant les granulats par
des mégots de cigarettes enrobés de bitume, la densité, la résistance a la compression et la
conductivité thermique des briques ont diminué en augmentant le taux de remplacement alors
que la porosité a augmenté (Mohajerani, Kadir, et Larobina 2016; Kurmus et Mohajerani, 2021).

Ces études montrent que les chercheurs ont commencé a s’intéresser a I'incorporation des mégots
dans les matériaux de construction pour les alléger et modifier leurs propriétés mécaniques et
thermiques. Mais, a notre connaissance, aucune étude n’a travaillé sur l'incorporation de fibres
d’AC prétraitées industriellement dans des mortiers (a base de ciment Portland).

Le présent article est une poursuite de travaux antérieurs sur I'étude du potentiel de valorisation
des fibres d’AC dépolluées industriellement par I'entreprise MéGO!. Apres avoir été introduites
précédemment dans des mortiers cimentaires sous forme de remplacement du sable (Tannous et
al. 2022), dans cette étude les fibres d’AC sont utilisées sous forme d’ajouts a un taux de 1,3 % en
masse du sable. L’étude précédente (Tannous et al. 2022) a montré une absorption importante
d’eau des fibres. Dans (Salem et al. 2022) le stéarate de calcium (SC), un agent hydrophobe, a ainsi
été ajouté a des taux de 0,5 %, 1% et 1,5 % en masse du ciment pour hydrophobiser les fibres. Afin
de mieux comprendre les résultats d’ouvrabilité et les résultats mécaniques obtenus
précédemment, 1'objectif de cet article est d’étudier et d’analyser les effets microscopiques de
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I'incorporation de I’AC et du SC dans des mortiers congus avec et sans superplastifiant. La
microscopie électronique a balayage (MEB) et la porosimétrie a mercure (MIP) ont été utilisées
pour déterminer et caractériser la forme, la taille et la distribution porale.

II. Matériaux et méthodes

A. Matériaux

Les matériaux utilisés pour la fabrication des mortiers a base d’acétate de cellulose sont décrits ci-
dessous.

e Sable normalisé conforme a la norme CEN EN 196-1, ISO 679, la taille des grains est
0/2 mm, de densité 1713 kg.m?3 et de porosité 38,63 %.

e Ciment CEM152.5 N CE CP2 NF conforme a la norme NF EN 196-1.

e Superplastifiant (SP) SikaViscoCrete Tempo 653 conforme a la norme EN 934-2,
permettant d’améliorer I'ouvrabilité des mélanges.

e Stéarate de Calcium (SC), poudre blanche insoluble dans 1'eau de la marque Thermo
Fisher Scientific, de masse moléculaire 607,03 g/mol.

o Fibres d’acétate de cellulose (AC) fournies par l'entreprise MéGO!. Les mégots sont
traités dans un circuit fermé. Apres leur collecte, les mégots sont triés, broyés puis
dépollués par un solvant neutre qui est I'eau de pluie. IIs sont ensuite séchés et
broyés de nouveau. Ces fibres se présentent comme des microfibres ayant un aspect
cotonneux. Des essais au laboratoire ont permis de déterminer les principales
caractéristiques physiques de ces fibres dont i) une masse volumique apparente sans
et avec compactage respectivement 39,3 + 3 kg/m3 et 65,2 + 2 kg/m3, ii) une porosité
totale de 97 % et iii) une absorption d’eau apres respectivement 1 min et 48 h
d’immersion de 500 + 146 % et 853 + 41 %. Un tableau détaillé des caractéristiques de
ces fibres figure dans (Tannous et al. 2022).

B. Formulation et fabrication des mortiers

Apreés avoir effectué des essais préliminaires en utilisant les fibres d’AC sous forme de
remplacement de sable, le taux optimal trouvé était 1,3 % en masse du sable (Tannous et al. 2022).

Dans cet article, les fibres d’AC sont utilisées sous forme d’ajout, le méme taux de 1,3 % a été
retenu pour éviter tout probléme d’agglomération des fibres. Le rapport entre la quantité de sable
et de ciment est de 3, tandis que le rapport entre la quantité d'eau et de ciment est de 0,5. Le taux
de SP utilisé est de 3 % en masse du ciment, alors que le SC a été ajouté a des taux de 0,5, 1 et 1,5
% en masse du ciment afin de trouver le taux optimal. Les formulations étudiées sont présentées
dans le tableau 1.

TABLEAU 1. Formulations étudiées

Désignation Constituants

REF 0 SS Sable (S), Ciment (C), Eau (E)
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REF SS S,C E, 1,3% AC

REF AS S, C E, 1,3% AC, 3% SP
0,55CSS S, C E, 1,3% AC, 0,5% SC
0,5SC AS S, C E1,3% AC, 0,5% SC, 3% SP

15CSS S, C E, 1,3% AC, 1% SC
1SC AS S, C E, 1,3% AC, 1% SC, 3% SP
1,55CSS S, C E, 1,3% AC, 1,5% SC
1,55C AS S, C E, 1,3% AC, 1,5% SC, 3% SP

En se basant sur la littérature et sur la norme NF EN 196-1, un protocole de malaxage spécifique a
été concu. Avant malaxage, le SC est mélangé manuellement avec I’AC pendant 2 minutes afin de
bien enrober les fibres et réduire ainsi leur absorption d’eau. Dans le malaxeur, I'eau, le ciment et
le sable sont d’abord mélangés pendant 1 minute a une faible vitesse de 100 rpm. Aprés avoir
raclé la paroi du bol, si le superplastifiant doit étre ajouté, il sera introduit dans le mélange ; ceci
va permettre au SP de réagir directement sur ciment, alors que s’il est ajouté au début du
malaxage son efficacité est réduite puisque les particules de ciment ne sont pas encore dispersées.
L’étape suivante consiste a introduire minutieusement les fibres d’AC couvertes par le SC. Apres
avoir mélangé pendant 1 minute a vitesse rapide de 300 rpm, la paroi du bol est raclée de
nouveau. Finalement, le mélange est mixé de nouveau a 300 rpm pendant 1 minute. Des
échantillons 4x4x16 cm? ont été fabriqués, démoulés apres 48 h et stockés dans un réservoir d’eau
a température contrdlée de 20 °C pour 28 j avant d’étre testés.

III. Résultats et discussion

A. Distribution des pores (MIP)

Des essais MIP (Fig.1 et Fig.2) ont été effectués sur 9 échantillons de mortiers a base d’AC (sans et
avec SP) pour déterminer la distribution porale et I'évolution de la porosité apres l'incorporation
de I’AC et du SC en comparaison au mortier de référence REF 0 SS. Dans les Fig.1 et Fig.2 la
variation du volume a été tracée en fonction de la taille des pores qui varie entre 3.6 nm et 430
pm.

Pour le mortier REF 0 SS, deux grands pics sont observés. Avec l'ajout d’AC et du SC, la
distribution porale devient plus dispersée et hétérogene. La distribution des pores devient
plurimodale avec I'ajout de I’AC et du SC, alors qu’elle était bimodale pour le mortier REF 0 SS
(Tannous et al. 2022).

La porosité totale des mortiers varie peu, entre 14,5 et 17,4 % en raison de la morphologie des
fibres tres fins et pouvant se tasser dans le mélange (Tannous et al. 2022). Ainsi, pour les mélanges
sans SP, 1,5 SC SS possede la porosité totale la plus faible égale a 14,5 % (proche de la valeur de
REF SS égale a 14,6 %). La porosité totale de ces mélanges avec SC diminue en augmentant le taux
de SC. Alors que pour les mélanges avec SP, la porosité totale la plus faible est obtenue pour 1 SC
AS. Cette différence de variation de porosité avec celle du taux de SC, indique que ce dernier
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modifie les caractéristiques des pores (Cui et al. 2018). Dans leur article, en se basant sur la
microstructure (dimension des pores, porosité), le taux d'1 % de SC est considéré optimal. Pour
un méme taux de SC, en comparant les mélanges sans SP (Fig.1) a ceux avec SP (Fig.2), les
mélanges avec SP ont une porosité légérement plus élevée sauf pour 1 % SC (1 SC AS). De ce fait,
il a été déduit que le SC en présence du SP affecte la microstructure en augmentant légerement la
macroporosité. . Sur les Fig. 1 et Fig. 2 on observe une diminution du volume de certains pores
capillaires (pic entre 30 et 300 nm) de 0,1 mL/g pour la référence REF 0 SS a des valeurs inférieurs
a 0,04 mL/g pour les autres mélanges. Ce constat montre la réduction de la quantité des pores
connectés dans la gamme des pores capillaires. (Chen, Liu, et Mu 2022) ont lié cela a 1'ajout du SC.
Dans notre étude, en plus du SC, cette réduction est due aussi a l'ajout des fibres d’AC. Dans
I'étude menée précédemment (Tannous et al. 2022), on remarque qu’en augmentant le
pourcentage de remplacement du sable par ’AC, le volume des pores entre 30 et 300 nm diminue
progressivement.

En analysant la teneur des pores dans chaque catégorie, on observe qu’en ajoutant de I’AC seul, la
quantité de pores capillaires (10nm <d< 1pum) diminue par rapport a la référence REF 0 SS. L’ajout
de I’AC a transformé les pores capillaires en pores de plus petites dimensions : micropores (d<
10nm) et en pores de plus grandes dimensions : macropores (d> 1um). Dans (Tannous et al. 2022),
une zone interfaciale de transition est créée autour des fibres dans la matrice cimentaire, ce qui
peut expliquer la cause de cette variation de catégorie de pores. La présence du SC avec I’AC,
donne aussi des valeurs de quantité pores capillaires inférieure a celles de REF 0 SS. L’étude
menée par (Nemati Chari, Naseroleslami, et Shekarchi 2019) sur l'impact du SC sur les
caractéristiques du béton a montré des résultats similaires pour les mélanges contenant du SC.
(Maryoto et al. 2020) ont lié ce fait a la présence de constituant ressemblant a la cire produit par le
SC et qui persiste a I'intérieur des pores capillaires pendant le processus d’hydratation, de sorte
que le diametre des pores capillaires devient plus petit en ajoutant le SC.

La dimension des pores a un impact significatif sur la résistance mécanique du mortier. Il existe
une corrélation directe entre la taille des pores et la résistance mécanique (Martinez-Garcia et al.
2022). En comparant REF 0 SS aux autres mélanges, la quantité de macropores (d >1um) est la
plus faible pour REF 0 SS, ce qui se présente comme 1'une des raisons expliquant la diminution de
la résistance a la compression (Rc) apres l'ajout de 'AC et du SC (Salem et al. 2022). Pour REF 0
SS, Rc est de 44 + 0,9 MPa. Cette valeur diminue de 40 % avec l’addition d’AC pour REF SS et REF
AS. Avec I'ajout du SC, Rc diminue entre 29 % et 44 % par rapport REF 0 SS. (Cui et al. 2018)
montrent dans leur étude que plus la quantité des pores ayant des grandes dimensions est
importante plus l'effet négatif sur les résistances mécaniques est important. Les pores de grandes
dimensions favorisent la formation des fissures.
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FIGURE 1. Distribution des pores et variation du volume des pores des mortiers sans SP
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FIGURE 2. Distribution des pores et variation du volume des pores des mortiers avec SP

B. Microscopie électronique de balayage (MEB)

Des analyses microstructurales ont été menées sur les mortiers préparés avec SP. Les images de la
Fig.3 correspondent a des observations représentatives des mortiers avec SP, AC et SC.

En comparant la microstructure des mélanges avec SC a celle de la REF AS (Fig.3a), on observe
des agglomérats de SC (Fig.3c) qui ont contribué a la tendance a la réduction des pores capillaires
(Fig 2b) . En effet, en raison de l’aspect cotonneux des fibres, le SC ne couvre pas totalement les
fibres (Fig.3b). D’ailleurs en augmentant la quantité de SC, on observe des agglomérats d’AC et de
SC.

On constate que le SC affaiblit la liaison entre les composants de la pate de ciment, développant
ainsi une zone de transition entre fibres d’AC et pate cimentaire (Fig.3d). Cela augmente la
quantité de vides et de pores validant ainsi les résultats obtenus en MIP pour les mortiers avec SP.
La présence de zone de transition entre AC et matrice cimentaire explique la réduction de la
résistance a la compression obtenue précédemment dans (Salem et al. 2022). (Chen, Liu, et Mu
2022) ont observé le développement de la zone de transition interfaciale (ITZ) apres 1'ajout du SC
dans leurs mélanges.

Comme évoqué auparavant dans les études de (Naseroleslami et Nemati Chari 2019; Nemati
Chari, Naseroleslami, et Shekarchi 2019), les résultats obtenus montrent de méme que le SC en
présence du SP a un effet négatif sur la microstructure : dans les mélanges contenant du SC
(Fig.3b-c-d), la zone de transition fibre-matrice apparait plus grande que celle dans le mélange de
référence (Fig.3a) et la liaison entre les granulats de sable et la pate de ciment parait plus faible.

En plus, lI'incorporation de SC entraine la formation de fissures dans la pate cimentaire ainsi que
dans I'ITZ (Fig.3d) comme cela a été observé dans (Naseroleslami et Nemati Chari 2019).
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FIGURE 3. Images MEB des mortiers avec SP

IV. Conclusion

L’objectif de cet article est d’évaluer I'effet du stéarate de calcium, agent hydrophobe utilisé pour

réduire l'absorption élevée des fibres d’AC, du superplastifiant et leur effet combiné, sur la

porosité et la microstructure des mortiers incorporant 1,3 % en masse de sable de fibres d’AC. Les

conclusions suivantes ont été tirées :

La porosité des mortiers a base d’AC n’est pas significativement affectée apres 1'ajout
du SC. La distribution porale est raffinée et devient plurimodale alors qu’elle était
bimodale pour le mortier de référence REF 0 SS.

Dans les mélanges avec et sans SP, 1'ajout de I'AC et du SC contribue a la diminution
de la quantité des pores capillaires par rapport au mortier de référence (REF 0 SS)
ainsi qu’a la tendance a la diminution de la quantité des pores connectés par rapport
au mortier avec AC et avec SP (REF AS) en raison de i) la présence du constituant
similaire a la cire produit par le SC et ii) la présence de I’AC qui génere plus de pores
dans la matrice cimentaire.

Le SC a augmenté la zone de transition fibre-matrice créée par l'ajout d’AC.

L’incorporation de SC est I'une des causes qui génere la formation de fissures dans la
pate cimentaire et dans I'ITZ, rendant cette derniere plus importante.
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e Vis-a-vis de la porosité totale et de la quantité de pores supérieure a 1 um, la
microstructure a confirmé, pour les mélanges avec SP, le taux optimal de 1 % de SC
par rapport a la quantité de ciment. Ce taux a été identifié auparavant dans les
résultats macroscopiques.

L'utilisation des fibres d’AC dans le domaine de construction se présente comme une idée
innovante qui pourrait contribuer a la réduction des déchets des mégots de cigarettes dans le
monde. Les résultats obtenus jusqu’a présent montrent que, dans des mortiers, 1,3% en masse de
sable est un taux d’AC qui donne des résistances mécaniques acceptables par rapport a la
référence tout en affectant peu la microstructure. Prenant compte de I'absorption d’eau par ces
fibres, l'utilisation d’un agent hydrophobe comme le stéarate de calcium pour enrober la
superficie des fibres est indispensable mais non suffisante, ainsi que l'utilisation de SP est
importante pour améliorer 1’ouvrabilité des mélanges. Dans les prochaines formulations, il est
intéressant de comparer les mélanges déja effectués a des mélanges sans AC, avec SC, sans et avec
SP. 1l est intéressant de méme d’étudier I'isolation thermique des mortiers a 1'égard de cet ajout.
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