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Résumé

Cette thèse vise à améliorer les propriétés piézoélectriques des films biosourcé de poly(L- lactide) (PLA) afin de remplacer les céramiques électroactives et les fluoropolymères conventionnels, en 
particulier dans les applications émergentes.Notamment, la piézoélectricité du PLA optiquement actif provient de l’orientation uniaxiale plutôt que d’un procédé de polarisation énergivore, offrant 
ainsi une méthode de mise en œuvre plus durable et plus facilement industrialisable. Le procédé industriel d’extrusion-orientation (orientation dans la direction machine, MDO), combiné à des 
post-traitements thermiques, permet la production de films piézoélectriques à fort degré d’orientation. Les relations « procédé–structure–propriétés » ont été étudiées en profondeur. Des mesures 
piézoélectriques précises et des analyses structurales avancées (spectroscopie infrarouge polarisée et diffraction des rayons X) ont été menées. Ce travail a révélé que la phase amorphe orientée est 
indispensable, et son coefficient piézoélectrique intrinsèque a été extrapolé pour la première fois à 7 pC/N. Le procédé MDO à vitesse d’étirage élevée s’est avéré bénéfique pour inhiber la 
relaxation de la phase amorphe orientée. Les cristaux orientés ont montré la plus forte contribution piézoélectrique. Le recuit sous tension au-dessus de 100 °C s’est révélé essentiel pour obtenir 
des cristaux totalement orientés. Un recuit entre 160 °C et 170 °C a favorisé la formation de 52% de cristaux entièrement orientés, dont 66% étaient des cristaux 𝜶 densifiés. Cette forme 
cristalline présente un coefficient piézoélectrique légèrement supérieur à celui des cristaux désordonnés 𝜶′. Dans l’ensemble, les films de PLA produits par MDO et recuits thermiques présentent 
une piézoélectricité en cisaillement (𝒅14 = 13 pC/N) supérieure aux valeurs les plus récentes rapportées dans la littérature, soit une amélioration de 30 %. Un modèle à « 4 phases » a été proposé 
pour des futures optimisations, et l’application piézocatalytique de ces films de PLA à haute piézoélectricité a été démontrée..
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