20°™ Congrés Francais de Mécanique Besang29 aolt au 2 septembre 2011

Suivi par DRX des réarrangements microstructuraux nduits
par sollicitations mecaniques dans les fibres végaes tirées du
chanvre

V. PLACET? A. BOUALI®, C. GARCIN?, JM. COTE?, P. PERRE"

a.FEMTO-ST — Département de Mécanique Appliqguée RUMIRS 6174, 24 rue de I'Epitaphe, F-25000
BESANCON
b. AgroParisTech — UMR INRA 1092 - LERFOB, ENGREFuke Girardet, F-54042 NANCY

Résumé :

Ce travail propose de suivre in situ les réarrangeits microstructuraux subis par des fibres végétaleus
sollicitations mécaniques grace a la mise en pldem dispositif expérimental combinant des essaisnicro-
traction et de diffraction aux rayons-X. Les essaint réalisés sur des faisceaux de fibres de ckai@annabis
sativa L.) d'une centaine de microns de diamétes diagrammes de diffraction des rayons X aux ggamtjles
(WAXS) permettent de collecter des informationd’stganisation microstructurale des fibres, tellgge I'Angle
des MicroFibrilles (AMF) et les déformations desstallites de cellulose. L'étroite corrélation olrgée entre
'AMF et la contrainte longitudinale appliquée amidceau de fibres nous permet de quantifier I'adigrent
réversible des fibrilles dans la direction du chamgent.

Abstract :

This work deals with the in situ characterizatidnttoe microstructural rearrangement of natural fbsubmitted
to mechanical loading. This study is performed gisimicrotensile tests combined with X-rays diffraicti The
tests are performed on bundles of hemp fibres (Glisnsativa L.) of around hundred microns in diagnet
Typical diffraction pattern of Wide-Angle X-ray 8esing (WAXS) provides information on the microstural

organization of fibers, as the MicroFibrils AnglMEA) and the deformation of the cellulose crystedi The
strong correlation observed between the MFA and dtiess level applied on a bundle of fibres allaivs

alignment of fibrils along the loading direction be quantified.

Mots clefs : DRX, micro-traction, fibres végétales, Angle des MiroFibrilles, cristallites de cellulose

1 Introduction

Les fibres végétales présentent de nombreusesépiistifiant leur utilisation dans les matériaamposite

en remplacement des fibres synthétiques et mirgeraks fibres libériennes issues des plantes desszo
tempérées, telles que le chanvre et le lin, préserdn particulier d’excellentes propriétés méoaesq
spécifiques pouvant dépasser celles des fibreede {1]. Ces fibres sont cependant marquées partka
variabilité de leurs propriétés. Cette variabil@st principalement liée a des facteurs agronomigies
climatiques, a la méthode de défibrage et égalemémmorphologie, la constitution et la compositie la
fibre. Effectivement, le comportement macroscopidas matériaux d'origine végétale dépend étroitémen
de l'organisation structurale et macromoléculaimesiaque de la composition biochimique de la paroi
cellulaire. Cette organisation aboutit & un congrognt mécanique complexe. L'utilisation massiveette
ressource d’origine végétale et sa valorisatiorsdias applications a hautes performances mécanidées
forte valeur ajoutée requiert en particulier undllew@e compréhension du comportement mécanique des
fibres végétales. L'objectif de ce travail est giager un éclairage sur les relations entre la@sicucture et

le comportement macroscopique des fibres issueshduavre. Pour ce faire, un dispositif expérimental
combinant une platine de micro-traction et un diffométre aux rayons X a été développé. Assuréreent,
diffraction aux rayons-X est une technique puissquur caractériser les matériaux d’origine végétaties
échelles micro et nanométriques [2-4]. La diffractdes rayons-X aux grands angles permet en pagticu
d’identifier I'angle des microfibrilles de cellulesUne analyse quantitative des pics de diffracgiour les
plans de symétrie de la fibrille élémentaire permedsi de révéler les déformations et les modifinatde
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I'angle monoclinique de la maille de cellulose (Fig. Certains auteurs ont déja montré la relatiotre
'AMF et la contrainte appliquée sur des échanii@’origine végétale relativement massifs possedes
AMF élevées tels que le bois compression [5] oddeseaux de fibres de coco [6]. Ce travaille secentre
sur des échantillons plus petits, tendant vershee funitaire, issus du chanvre, et présentantAME

relativement faibles, de 8 a 10° [7].
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FIG. 1- Méthode de détermination des parametres micigtaux a partir des essais de micro-traction sous
diffraction RX. a. Exploitation de la figure de fiéction : identification de parameétres a partis gecs d’intensité.
b. Schéma de principe d’une fibre unitaire de chanv. Plans [004] et [200] des cristallites déutese k[8].

2 Matériels et méthodes

2.1 Matériel végeétal

Les fibres végétales testées sont issues du ch@@srmabis sativa L.et approvisionnées par LCDA (La
Chanvriére De I'Aube). Elles sont délivrées, siuiteine phase de défibrage mécanique, sous forme de
faisceau de fibres en vrac. Celles-ci sont lavées din bain d’eau régulé a 30°C pendant 72h pafssgn
étuve. Ce traitement inspiré des travaux de Boudnaual [9] sur les fibres de lin, a pour objectif de
favoriser la séparation des fibres unitaires etnéliorer I'état de surface des fibres en supprinestésidus
pectiques. Des faisceaux d'un diameétre d’envirora820 microns, constitués de 3 ou 4 fibres umitair
sont isolés manuellement et positionnés sur degsath papier, pourvus d’'une fenétre centrale leireude

10 mm de diamétre. Une goutte de colle est ajoaitéleaque extrémité de la fibre. Ce cadre papiayua p
objectif de faciliter la manipulation de la fibré ®n positionnement sur la platine de micro-taactiLe
diametre de la fibre est mesuré en 10 points sousicroscope optique Nikon LV150.

2.2 Micro-traction combinée a la diffraction aux rayons-X

2.2.1 Diffractometre RX

Le diffractométre aux rayons X utilisé est le me@d8upernova de chez Oxford Diffraction. Il est ¢ibné
de différents éléments pouvant étre classés em ¢adégories suivant leur fonction : source, pmsitement
et acquisition des données. La figure suivantegmtéda plupart des éléments importants de I'ajipare
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L’émission des rayons X se fait grace a une somniceofocus avec une anticathode en cuivre, fonotoib

a 50keV/ImA. Un systéeme optique, constitué d'urhwter » rapide, d'un monochromateur et d'un
collimateur permet d’obtenir un faisceau de raydmaonochromatique d’environ 300 um de diameétre. Par
ailleurs, le systeme d’acquisition des donnéesasstitué de trois éléments : une fenétre de Benylmuni
d’'un film de Phosphore, d'une matrice CDD muniend@AN 18 bit et pouvant travailler a une cadence de
50-100kHz, enfin un réseau Gygabit Ethernet quine¢iia collecte des données.

2.2.2 Platine de micro-traction

Une machine d’'essais a été spécialement dévelgppdrecette application. La platine de micro-tractio
posséde un niveau d’encombrement relativement trédimiensions : 100 x 30 x 20 myrpermettant d'étre
aisément positionnée sur le porte-échantillon ffuaditometre. Elle est également congue pour apeliges
sollicitations et effectuer des mesures sur desréidlons de petites dimensions (section de quelgue?
jusqu’au mmz2 pour quelques mm de longueur). Un eoniciteur linéaire piézoélectrique doté d’une foree d
2N, d'une course maximale de 7mm et d'une résaiutite 0,5 microns (SQL-3.4-10 New Scale
Technologies) est utilisé pour appliquer les sitditoons aux échantillons. Le déplacement du maobila

est mesuré a l'aide d'un capteur magnétique miréatans contact (Tracker NSE-5310 New Scale
Technologies) présentant une étendue de mesurdesupéa 7 mm pour une résolution de 0,5 microms. L
mors fixe est directement lié a un capteur de fonggaturisé d’'une capacité 2N pleine échelle. Ggteur

est congu et fabriqué au sein du laboratoire.agis’d’'un capteur extensométrique, monté en pompdet.

Le corps d’épreuve est en bronze au béryllium. haétillon est confiné dans une enceinte a l'intérige
laguelle 'humidité relative est contrélée. L’hurté relative est controlée grace a un générateair d’
humide HumiSys (Instruquest) dans une gamme s’atgrde 10 a 85% avec une stabilité proche de 1,5%.
Un capteur de température et d’humidité relatiigoesitionné a proximité de I'échantillon a l'inigur de la
micro-enceinte.
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FIG. 2 — a. Principaux éléments du diffractométd¥FORD-DIFFRACTION. b. Dispositif de micro-
traction combinée au systeme de diffraction auxpmayx

2.3 ldentification des parametres microstructuraux a patir des images de
diffraction

Afin d'identifier 'angle des microfibrilles a partde I'image de diffraction, nous avons mis unacgl une
méthodologie basée sur le traitement objectif degyes de diffractions. Cette méthodologie peutdzite
en quatre étapes : l'identification des conditipesmettant I'obtention d’'un rapport signal/bruittioal, la
calibration du faisceau de rayon X, le traitemees dnages de diffraction obtenue pour I'extractitun

profil de diffraction azimutal et enfin I'identifation de I'angle des microfibrilles.
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2.3.1 Conditions expérimentales :

Aprés étude, nous avons établi que les conditiptimales de travail, permettant d’avoir le meilleapport
signal a bruit sont définies par : la durée d’asitjain, la type de « binning » utilisé par la megrCCD, la
distance échantillon détecteur. Le tableau suik@ume les conditions opératoires.

Parametres | Durée acquisition | Type binning Distance Autres
échantillon/détecteur

Valeurs 2 x 60 secondes 2x2 43 mm Source Cuivre : 50keV/1ImA
CCD Refroidi a 0°C

TAB. 1 — Conditions opératoires

2.3.2 Calibration du faisceau de rayon X

Afin de protéger la matrice CCD d’'un faisceau imcitl trop
puissant, un dispositif appelé « beam stop », pedioeculter les
rayons X incident sur le centre de la matrice COB .ce fait, il est
impossible de déterminer directement les coordandéecentre du
faisceau. C'est pourquoi nous menons régulieremees
campagnes de calibration en utilisant de la poddrSilicium ou de
lanthinum hexaboride (LaB6). En effet, avec destaux en poudre,
le phénoméne de diffraction conduit & une tachdapement
circulaire. Le centre du cercle de diffraction &strs estimé grace a
une optimisation basée sur I'utilisation de l'aigame de Nelder
Mead. Le critere optimisé est le niveau de griswsucercle donné. g 3 Diffraction sur un capillaire
Cette opération de calibration doit étre renouvet&gulierement 4q 300um de diamétre contenant de
afin de vérifier/corriger la dérive due a I'utiligan de I'appareil. la poudre de Silicu

2.3.3 Traitement objectif des images pour I'extraction duprofil de diffraction

L'extraction du profil azimutal associé au plarstallin [200] se fait en deux étapes :
- Détermination du rayon du cercle [200] par méthauerse, en utilisant le rayon du cercle
déterminé sur poudre,
- Détermination du profil azimutal sur le contouraecercle optimal en moyennant le niveau de gris
sur un secteur de couronne d’extension choisieymnret en angle.
De facon plus détaillé, le cercle optimal est déteé en utilisant la fonction colt de la forme suiite :
2p
O!(r.adq
f(r)= - —29 1)

N X \ry

Q Q I (X,y)dxdy

our, “ r, larésolution de I'image, et alr,q) représente l'intensité du pixel de coordonnges . Grace

X
aux parametres radidt, et angulairedg,, nous définissons ensuite, pour chaque positiotestontour, un
secteur de couronne définie par les sommwets+ dr,,q + dg,) . L'intensité du pointM(r,q) est alors
définie comme la moyenne des intensités pixelsetw# dans cette zone :

a Pa.j)

I (M(r,q)= "N— (2
i

ou N;; est le nombre de pixels contenu dans la zone gotyte et ouP(i,j) est lintensité du pixel de
coordonnédi,j). La technique ainsi utilisée permet de lisseidaa du profil azimutal et filtre ainsi le bruit
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sur le signal mesuré. Nous noterons toutefois gsgarametredr, etdg, doivent rester petits pour ne pas
changer la forme du profil. dans ce travail, nousna choisi les valeurs suivantegr, = 25 pixels et
dg, = 1°

2.3.4 Estimation de I'’AMF a partir du profil azimutal.

L’estimation de I'angle des microfibrilles se faita suite de l'identification du modéle proposg][1

Celui-ci décrit le profil azimutal a travers I'édiom :
(x—my)?

y=A0+A1exp(— 52 )+Azexp(_%)

®3)

L’angle des microfibrilles est alors donné pardkation empirique :

AMF = 0.6(s; + s,) @

Nous utilisons la méthode des moindres carréesbic@® a un algorithme du type simplexe, afin
d’identifier le modéle précédent, et en déduiresiaime estimation de I'angle des microfibrilles.
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FIG 4. Exemple de profil extrait puis identifié.

3 Résultats et discussions

La Fig. ba présente les résultats d’'un essai aéidramenée jusqu’a rupture sur un faisceau dedilate
chanvre d’'une centaine de microns de diamétregadempérature de 21°C et une Humidité Relative5dé.2
La fibre est exposée aux photons X a chaque inerémhe charge, c’est-a-dire tous les 20 microns de
déplacement. La courbe contrainte-déformation eéuele non-linéarité dans le premier tiers de lahmou
souvent observée sur les fibres libériennes tejles le chanvre et le lin [10,11]. Cette non-lingaest
couramment attribuée dans la littérature a un sséiraent des microfibrilles de cellulose sous sttions
axiales. Cette hypothese n’a visiblement jamaiscétdirmée par des mesures locales de 'AMF jusge’a
jour, bien que plusieurs travaux de modélisatiomémt a appuyer cette hypothése [12, 13]. Le redment
des microfibrilles de cellulose pourrait égalemerpliquer le phénoméne de rigidification observé pa
plusieurs auteurs sous sollicitations cycliques]1(14]. Les premiéres mesures en diffraction ayeoms-X
effectuéesn situ sur le chanvre sont en faveur de cette hypothése.diminution d’environ 3° (de 10,8° a
7,8°) est mesurée au niveau de I'AMF entre 0 etd2%aléformation longitudinale sur le faisceau deekb
(Fig. 5a). Cette variation de I'AMF est fortemerdndinéaire. Il est possible de distinguer de 3sgisa
(notées I, Il, 1l sur le graphe) correspondant @wariations de rigidité de la fibre au cours des$ai de
traction. La variation de 'AMF semble étre en phasec ces variations de rigidité.

Cette figure illustre également trés clairemenprdécision avec laquelle les mesures d’AMF peuvér é
effectuées en utilisant le dispositif expérimemt@Veloppé pour cette application (sensibilité dedie du
dixieme de degré).
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FIG. 5 — a. Evolution de 'AMF lors d'un essai dadtion sur fibre de chanvre jusqu’a rupture (T12Q,
HR = 25%). b. Déformation des cristallites de dele sous contraintes de traction.

En détectant la variation du rayon d’'une tacheitfeadtion en fonction de la charge appliquée,iteages

de diffraction permettent également d’accéder @dformation des cristallites de cellulose. La Fg.
montre un premier résultat obtenu sur I'évolutiena déformation du plan [004] des cristallitescdBulose

en fonction du niveau de chargement. La traction lalefibre s’accompagne bien d’'une extension
longitudinale des cristallites de cellulose. Cegoadations semblent partiellement réversibles. dlitf
cependant noter que ces mesures correspondentieafribilles pour lesquelles I'inclinaison par gt a

'axe de la fibre correspond a l'angle de BraggsDeesures complémentaires sont indispensables pour
analyser la déformation des microfibrilles oriestéelon I'AMF, afin d’avoir une meilleure comprélsam

du report de charge sur les cristallites de cedlello

4 Conclusions

Ce papier présente un puissant outil de caractiérisdes modifications microstructurales subies lpar
fibres végétales lorsqu’elles sont soumises a tesgements mécaniques selon l'axe de la fibre. Les
premiers résultats montrent une relation intérdesamtre le niveau de chargement, I'angle des fiiliciites

et les déformations élastiques des cristallitesallalose.
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