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1 INTRODUCTION

Une large part des matériaux biosourcés produits actuellement sont des milieux constitués d’un réseau
de fibres enchevétrées plus ou moins bien ordonnées (figure 1). C’est la cas des papiers ou les fibres
sont extraites du bois ou de plantes par des procédés chimiques ou thermomécaniques, puis traitées chi-
miquement (blanchiment) ou mécaniquement (raffinage). C’est aussi le cas des films de nanofibrilles
et microfibrilles de cellulose elles-mémes extraites des fibres ligno-cellulosiques par des procédés chi-
miques et mécaniques, ainsi que celui des non-tissés de fibres végétales. Ces milieux fibreux peuvent
étre imprégnés en surface ou dans la masse par des matrices polymeres formant ainsi des matériaux
composites.

FIG. 1 — Exemble de milieux fibreux biosourcés : (a) micrographie MEB de la surface d’un papier
impression-écriture contenant des charges minérales granulaires, (b) d’'un non-tissé de fibres de lin et
(c) micrographie AFM de la surface d’un film de nanofibrilles de cellulose.

Dans ces milieux, les fibres sont liées entre elles par des liaisons frottantes ou des liaisons cohésives
dont la nature chimique est de type hydrogeéne et van der Waals.

Il est difficile de caractériser expérimentalement leur architecture ; il I’est encore plus de la modéliser.
Les méthodes actuelles d’observations microscopiques ne permettent d’obtenir qu’un nombre réduit
de propriétés morphologiques et physiques (Eichhorn ef al., 2001) pour un nombre réduit d’objets
testés, ce qui limite la signification statistique des propriétés étudiées. Les techniques d’observations
tridimensionnelles (par exemple microtomographie a rayons X) ne sont pas completement opérantes
en raison méme de la complexité géométrique des fibres et 1’étendue des échelles d’observations né-
cessaires (depuis I’échelle nanométrique jusqu’a I’échelle millimétrique).

L’estimation des propriétés effectives (propriétés mécaniques, hygroexpansion, perméabilité, conduc-
tivité thermique, etc.) des milieux fibreux est difficile en raison de la complexité de 1’agencement des
fibres qui les constituent (Picu, 2011). Leur déformation est souvent marquée par des non-linéarités
géométriques et des phénomenes d’instabilité (flambement, localisation, fissuration). Globalement,
leur réponse mécanique dépend de la conformation des fibres et des liaisons entre fibres, de leurs
réponses mécaniques respectives voire de la réponse mécanique des matrices polymériques qui possi-



blement les impregnent. Leur comportement mécanique est le plus souvent marquée par une anisotro-
pie qui évolue avec la déformation.

Les comportements mécaniques des fibres et des liaisons sont également trés complexes. Celui des
liaisons entre fibres est particulicrement mal connu. Quant aux fibres, elles forment des structures
multi-échelles et multi-matériaux dont la géométrie est variable (figure 2). Leur déformation se traduit

généralement par des fortes non-linéarités géométriques (Aslund et Isaksson, 2011). Leur comporte-
ment mécanique est anisotrope, non-linéaire (visco-élastoplastique) et dépend fortement des conditions
environnementales de température et surtout d’humidité (couplages thermo-hygromécaniques) : figure
2(a). Néanmoins, leurs propriétés spécifiques sont en général trés bonnes alors que celles des milieux
fibreux qu’elles constituent sont comparativement faibles.

La modélisation de leurs propriétés effectives (propriétés mécaniques, hygroexpansion, perméabilité,
conductivité thermique, etc.) nécessite le développement et le perfectionnement d’approches théo-
riques de changement d’échelles afin de construire des modeles mésoscopiques pertinents (Picu, 2011).
Le champ d’application de ces modeles est plus vaste que celui de modeles construits sur la base d’ap-
proches purement mésoscopiques et phénoménologiques et est souvent restreint a quelques systémes
particuliers. Le grand intérét des modeles de changement d’échelles est de mettre clairement en évi-
dence les rdles couplés de la microstructure et de la micro-mécanique des fibres sur le comportement
mésoscopique des milieux fibreux. Dans ces approches multi-échelles, le caractere phénoménologique
des mécanismes de déformation se situe a 1’échelle des fibres et des liaisons. Il devient donc nécessaire
de décrire correctement les microstructures ainsi que les mécanismes activés a 1’échelle des fibres et de
leurs liaisons. Cette étude illustre I’intérét de I’emploi d’outils d’imagerie, en particulier tridimension-

(a) 47 %HR - 80 % HR 20 % HR 50%HR  (b)

F1G. 2 — Micrographies tridimensionnelles obtenues sur la ligne ID19 de I’ESRF (taille de voxels de
0.28 um/voxel) illustrant (a) le phénomene de torsion marquant les fibres de bois au cours d’un essai
in situ d’hygroexpansion naturelle (lire Toungara et al. dans ce recueil) et (b) la géométrie d’une fibre
papetiere de résineux pour laquelle on peut noter I’aplatissement des sections de cette fibre li¢ aux
traitements d’extraction. Longueur des portions de fibres scannées de 0.6 mm.

nels, pour la caractérisation des microstructures fibreuses et la mesure de descripteurs microstructuraux
et pour la modélisation, ici par homogénéisation discrete, du comportement hygromécanique de maté-
riaux fibreux ligno-cellulosiques formant des réseaux enchevétrés avec liaisons cohésives entre fibres.
La démarche est illustrée pour une série de papiers modeles. Les objectifs sont (i) de décrire fine-
ment les réseaux fibreux a 1’aide d’images, (ii) de déterminer les effets des conditions d’élaboration
et des variations de conditions d’humidité sur les propriétés microstructurales et leur évolution et (iii)
d’intégrer ces données réalistes dans un modele de prévisions du comportement élastique.

2 PAPIERS MODELES

Les papiers modeles (figure 3(a)) ont été fabriqués a partir de fibres papetieres de résineux non raffi-
nées et classées en faisant varier les conditions des opérations unitaires de base de la fabrication des
papiers, c’est-a-dire les opérations de formation, de pressage et de séchage (Sampson, 2009) dans le
but de controler au mieux leur microstructure. L’ opération de formation a permis de moduler 1’orienta-
tion des fibres dans le plan des feuilles produites, tandis que le pressage a été utilisé pour adapter leur
porosité alors que des conditions de séchage libres ou contraintes ont été adoptées pour faire varier les
états de contraintes internes. Leurs propriétés mécaniques et hygroexpansives a 1’échelle «macrosco-
pique» sont typiques de nombreuses sortes de papiers : le pressage a notamment une forte influence
sur la porosité des papiers modeles (figure 4(a)), ’augmentation de leur masse volumique a un effet
prépondérant sur 1’augmentation de leur module de Young et de leur contrainte a la rupture et leurs
propriétés mécaniques et hygroexpansives sont fortement anisotropes, en lien avec I’orientation des
fibres dans le plan des feuilles.



3  CARACTERISATION TRIDIMENSIONNELLE DES PROPRIETES DES RESEAUX FIBREUX

3.1 Apport de la microtomographie a rayons X a la caractérisation microstructurale discrete des mi-
lieux fibreux

La microtomographie a rayons X est une technique d’imagerie tridimensionnelle qui a permis de réa-
liser des progres substantiels sur la caractérisation microstructurale des matériaux fibreux. Combinée a
des techniques d’analyse d’images appropriées, la microtomographie permet la mesure de descripteurs
d’ensemble des microstructures fibreuses (fraction volumique de fibres ou de pores, surface spécifique
du renfort fibreux, longueur de covariance) (Rolland du Roscoat et al., 2007; Le et al., 2008; Viguié
et al., 2011; Guiraud et al., 2012). Pour les papiers ou les enchevétrements fibreux et la géométrie
des fibres sont extrémement complexes, 1’obtention de descripteurs plus fins et «discrets» des fibres et
des liaisons (ligne moyenne des fibres, I’inclinaison et les dimensions des sections droites des fibres, le
nombre de liaisons, le degré de liaison des fibres et la surface des liaisons des liaisons, etc. (figures 3-5)
est bien plus difficile. Les premiers travaux entamés dans ce sens (Marulier ef al., 2012) ont reposé sur

FIG. 3 — (a) Micrographie tridimensionnelle (ESRF, ligne ID19) d’un papier modeéle : volume de 140
pm x 140 um x 90 um. (b) Lignes moyennes des fibres extraites de I’image montrée en (a), les points
correspondent a la positions des centres des contacts entre fibres. (c) Angles V, et Vo caractérisant
[’orientation des segments des lignes moyennes des fibres. (d) parameétres caractérisant les dimensions
et l'orientation des sections droites des fibres. (e) idem pour des sections a lumen ouvert. (f) Vue
tridimensionnelle d’une liaison entre deux fibres. (g) Représentation schématique en vue de dessus
d’une liaison et des paramétres dimensionnels mesurés.

des méthodes de mesure essentiellement manuelles de différents descripteurs des propriétés morpho-
logiques des fibres et des liaisons tels que la ligne moyenne des fibres, 1’inclinaison et les dimensions
des sections droites des fibres, le nombre de liaisons, le degré de liaison des fibres et la surface des
liaisons des liaisons (figures 3-5). Cette analyse délivre une information extrémement riche sur la mi-
crostructure des papiers et permet de suivre I’évolution de ces descripteurs en fonction, par exemple,
des parametres de fabrication (figures 4-5) ou des conditions d’humidité relative (figure 6). Les résul-
tats obtenus sur les propriétés morphologiques des fibres et des liaisons sont d’ailleurs en accord avec
ceux de la littérature. Néanmoins, I’utilisation des images tridimensionnelles remplace avantageuse-
ment 1’utilisation jusqu’a présent nécessaire d’un grand nombre de dispositifs de microscopie ainsi
que d’échantillons nécessaires pour récolter un nombre aussi important de données microstructurales
pour ce type de milieux sur une méme série d’échantillons. Pour les papiers modeles, nous avons pu
ainsi établir les constats suivants :

— Les mesures effectuées ont montré le caractere statistique de ces différents descripteurs. Leurs
fonctions de distribution se stabilisent rapidement avec 1’augmentation du nombre d’objets traités
(fibres, liaisons).

— Selon les conditions d’élaboration des papiers, les fibres sont plus ou moins vrillées au sein des
réseaux fibreux (figure 4(b)). Leur ligne moyenne et le grand axe de leur section droite sont
quasiment paralleles au plan moyen (e;,e;) des feuilles de papier (figure 4(c)). L’ orientation
des lignes moyennes dans ce plan peut étre aléatoire ou bien suivre une orientation préférentielle
induite par le procédé d’élaboration. Les sections droites des fibres ont une forme aplatie (figures

4(d-)).
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FIG. 4 — (a) Evolution de la porosité des papiers modéles en fonction de la contrainte de pressage et du
type de séchage : «Micro» indique une mesure réalisée au moyen des images de microtomographie et
«Macro» une estimation de la porosité a partir d’'une mesure de grammage et d’épaisseur des papiers.
Influence des conditions de pressage sur les (b) distribution des angles d’inclinaison des segments
des lignes moyennes pour deux papiers ayant subi un pressage différent, (c) distribution des angles
d’inclinaison des sections droites des fibres, (d) distribution des largeurs des fibres et des épaisseurs

(e) des extrémités des sections et (f) du centre des sections des fibres de papiers modeles (cas du
séchage contraint).

— la fraction volumique de fibres ¢ des papiers modeles varie entre 0.10 et 0.45, les distances
moyennes entre le centre des liaisons liaisons le long d’une fibre est inférieure a 50 pm, c’est-
a-dire une longueur de I’ordre de la largeur d’une fibre (cf. figure 5(a)): ceci montre que les
réseaux fibreux sont tres fortement connectés. Il y a plus de 20 contacts fibre-fibre par fibre,
figure 5(b-d). Les segments de fibres entre contacts ne peuvent ainsi pas étre considérés comme
élancées, méme si les fibres sont elles-mémes des objets élancés, alors que c’est pourtant une
hypothese de base de nombre de modeles de la littérature (Kulachenko et al., 2012).

L’examen du nombre de contacts par fibres sur une longueur cumulée de 1.5 a 2 mm, c’est-a-dire
proche de la longueur moyenne des fibres, est suffisant pour obtenir une estimation représentative
du nombre de contacts par unité de longueur de fibre. Ceci permet de prédire la taille minimale
de volumes élémentaires représentatifs (VER) de réseaux de fibres enchevétrées a prendre en
considération pour déterminer le nombre de contacts fibre-fibre par fibre mais également de tester
la validité de modeles de prévision de nombres de contacts dans les milieux fibreux. Le nombre
de contacts fibre-fibre par fibre z peut étre correctement estimé par une approche statistique de
modele de tube (Doi et Edwards, 1978; Ranganathan et Advani, 1991; Toll, 1993; Le Corre et al.,
2005; Guiraud et al., 2012; Orgéas et al., 2012) écrit en considérant que les fibres sont droites
et aplaties et que leurs sections sont constantes et elliptiques avec un grand d,,,, et un petit axe
dyin, (Guiraud et al.,2012):
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ol ; sont des fonctions caractéristiques de 1’orientation des fibres (par exemple, 1 = o = 2/7
pour des orientations isotropes (Toll, 1993)). Ces fonctions peuvent étre estimées connaissant
I’orientation de NV fibres ¢ de vecteur directeur p; a I’intérieur d’un VER, ici mesurée par 1’ima-
gerie tridimensionnelle :

| NN | XN
901ZWZZHMXZ%’H“%:ﬁzzmrpﬂ-

i=1 j=1 i=1 j=1

(2)



Cette expression n’est valide que dans le cas ou les fibres ont une orientation plane (Guiraud
et al., 2012). Nous avons pu également observer que les fibres des papiers modeles ne sont
completement plates et peuvent étre vrillées. Le parametre « rend compte de cette particula-
rité géométrique de maniere simple: le petit axe d,,;, de la section droite elliptique du volume
du tube de controle, qui représente 1’épaisseur des fibres de papier quand celles-ci ne sont pas
vrillées, a été remplacé par ad,,;, o o > 1. Une valeur de ce parametre proche de 2 permet de
représenter correctement les résultats expérimentaux.

— Les surfaces S, des liaisons entre fibres se révelent étre petites. Le degré de liaison b qui est
défini comme le rapport de la largeur d. du contact sur la largeur moyenne des fibres d,,,, est
une fonction de la fraction volumique de fibres ¢ avec une valeur moyenne égale a 0.35. En
faisant I’hypothése que I’aire des liaisons est S. oc d?, on peut alors estimer 1’ordre de grandeur

des aires de liaisons par S, o b%d2,, ~ 0.125d>
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FI1G. 5 — (a) Distributions des distances entre contacts pour deux conditions de pressage. (b) Evolution
du nombre de contacts fibre-fibre par unité de longueur de fibre en fonction de la longueur cumulée de

segments de fibres examinés. (c) Evolution du nombre de contacts fibre-fibre par fibre en fonction de la
masse volumique des papiers modéles. (d) Distribution du degré de liaison.

3.2 Apport des liaisons entre fibres aux mécanismes d’hygroexpansion

Combinée a des dispositifs d’essais, mécaniques par exemple, ou permettant un contrdle des condi-
tions environnementales autour des échantillons, I’imagerie par microtomographie a rayons X permet
un suivi des mécanismes de déformation des milieux fibreux (Latil et al., 2011). Cette approche a
été mise en ceuvre dans Marulier (2013) pour suivre les déformations d’hygroexpansion de quelques
échantillons de papiers modeles soumis a des variations d”humidité relative ainsi que celles de quelques
fibres isolées a I’intérieur de leur structure fibreuse (figure 6). L’analyse des données obtenues a per-
mis de mesurer les coefficients d hygroexpansion hors plan 3; des papiers et d’estimer les coefficients
d’hygroexpansion longitudinal BJ% et transversal 3} des fibres. Les données obtenues peuvent étre uti-
lisées dans un modele d’hygroexpansion des milieux fibreux naturels, par exemple celui développé
par Uesaka (1994). En considérant que les fibres ont un comportement orthotrope de révolution, les
coefficients d’hygroexpansion Sy/p, Sop et 5; macroscopiques des papiers selon leurs sens marche,
travers et leur épaisseur s’écrivent en fonction des coefficients d’hygroexpansion des fibres mesurés in
situ comme suit :

Bup = ﬁf + b1 (B} — ﬁf) . Bep = 5]% + 0o (B} — 5]%) et B = B} — b3 (B} — ﬁf) (3)

Les coefficients by, b, et b3 caractérisent le degré de transfert des contraintes dans le réseau fibreux se-
lon les sens marche et travers et I’épaisseur des papiers a la direction transversale des fibres. En d’autres

5



termes, ces coefficients caractérisent I’efficacité des liaisons a transmettre 1’hygroexpansion des fibres
a I’ensemble du réseau fibreux. Les valeurs calculées pour ces coefficients en utilisant les mesures
expérimentales obtenues précédemment sont tres faibles. Pour des papiers ou les fibres présentent une
orientation préférentielle dans le plan, en tenant compte des valeurs expérimentales obtenues pour les
coefficients d’hygroexpansion, les valeurs de ces coefficients sont les suivantes b; ~ 0, by ~ 0.008,
c’est-a-dire des valeurs proches de celles obtenues par Uesaka (1994). Ceci montre que 1’hygroex-
pansion dans le plan des papiers est dominée par I’hygroexpansion longitudinale des fibres, ce qui va
a I’encontre de I’interprétation classique du phénomene d’hygroexpansion des papiers, dont I’origine
est traditionnellement attribuée au phénomene d’hygroexpansion transversale des fibres. Le coefficient
bs ~ —0.08 est négatif parce que le coefficient d’hygroexpansion /3, est Iégeérement plus important que
le coefficient d’hygroexpansion transversale des fibres 5}. La valeur négative de ce coefficient montre

que I’hygroexpansion selon I’épaisseur des papiers n’est pas uniquement reliée a I’hygroexpansion
transversale des fibres 07, mais pourrait également étre li€e a un phénomene de déformation hors plan

des fibres au cours du I’humidification du papier.

Largeur fibre (jm)

Abscisse curviligne (um Largaur des fibres (um

FI1G. 6 — (a) Images tridimensionnelles d’un papier modele soumis a des variations d’humidité rela-
tive : illustration de la méthode de suivi de points matériels du réseau utilisée pour estimer les dépla-
cements hors plan dus a I’hygroexpansion de points matériels du réseau. (b) Déplacements de points
matériels en fonction de leur position dans I’ épaisseur des papiers modeles testés : la pente de la fonc-
tion d’interpolation permet d’identifier les coefficients d’hygroexpansion [3; selon leur épaisseur. (c)
Hllustration des mesures des dimensions des fibres isolées dans les images des papiers modeéles. (d)

Evolution de la lageur d’une fibre le long de sa ligne moyenne en fonction de 1I’humidité relative. (e)
Distributions des largeurs des fibres mesurées dans les images 3D d’un papier modele soumis a une
variation d’humidité relative.

3.3 Vers I’automatisation des techniques d’individualisation des fibres et de détection des contacts

Utiliser des images tridimensionnelles pour analyser les propriétés des milieux fibreux présente un in-
térét indéniable quant a la richesse de 1I’information qui peut en étre extraite. Cependant, les techniques
d’analyse restent a I’heure actuelle majoritairement manuelles deés lors qu’il s’agit d’obtenir des infor-
mations sur les fibres et les liaisons individuelles dans des milieux fibreux aussi complexes que des
papiers. Des lors, il apparait nécessaire d’automatiser les méthodes d’analyse d’images dédiées a I’ex-
traction de ce type d’informations. Récemment, une méthode automatique d’identification des fibres et
des contacts dans des réseaux de fibres enchevétrées a été mise au point par Viguié€ et al. (2013). Celle-
ci est basée sur I’exploitation de la carte d’orientation locale des fibres construite a partir de cartes de
distances directionnelles (Altendorf et Jeulin, 2009). La carte d’orientation délivre en chaque voxel de
la phase «fibres» des images un vecteur d’orientation local. Le principe de la méthode réside ensuite :

1. Dans I’élimination de régions de I’image présentant de forts gradients d’orientation. (Cette opé-
ration est réalisée par une opération de seuillage sur une carte construite a partir de la carte
d’orientation locale qui représente la déviation angulaire moyenne entre chaque voxel et ses
voisins. Cette opération aboutit a la séparation des fibres et finalement a leur identification ou
labellisation.)

2. Dans la reconstruction des parties des fibres qui ont été éliminées au cours de la premiere opé-
ration. (Cette opération nécessite la réalisation d’opérations de dilatation spéciales sur les zones
labellisées en utilisant pour ceci des éléments structurants orientés. Elle permet d’aboutir égale-
ment a 1’identification des zones de contact entre fibres.)

La procédure mise au point délivre des images tridimensionnelles dans lesquelles les fibres sont label-
lisées ainsi que que les contacts entre fibres (figure 7). L’algorithme a été implémenté sous le logiciel
Matlab et est décrit en détail dans Viguié et al. (2013). Cette approche est actuellement mise en ceuvre
pour suivre les déformations dues a I’hygroexpansion de fibres de lin de mats non-tissés utilisés comme
renforts de matériaux composites.
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F1G. 7 — Images tridimensionnelles obtenues par microtomographie a rayons X de papiers modeles
(a) pressage faible (300 x 300 x 200 voxels, I voxel = 0.7 pm x 0.7 um x 0.7 um) et (b) pressage
standard (450 x 450 x 65 voxels, 1 voxel = 0.7 pm x 0.7 um x 0.7 um), et ces mémes images avec
les fibres labellisées une fois la procédure d’identification mise en ceuvre. (d) Zones de contact entre
fibres représentées en rouge dans une image labellisée. (e) Distribution correspondante des surfaces
des contacts fibre-fibre.

4 MODELISATION DU COMPORTEMENT ELASTIQUE DES RESEAUX FIBREUX PAR HO-
MOGENEISATION DISCRETE
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FI1G. 8 — (a) Exemple d’un réseau fibreux généré numériquement ayant une orientation fibreuse isotrope
dans le plan et une fraction de fibres ¢ = 0.15. Les lignes représentent les lignes moyennes des fibres

(I = 2000 um) et les cercles les centres des liaisons. (b) Evolution du degré de liaison moyen b avec
la fraction de fibres ¢ des papiers modeles (cas de papiers a structure isotrope dans le plan) : la ligne
représente le fit utilisé dans les modeles numériques et analytiques. (c) Comparaison entre I’évolution
du nombre de contacts moyens par fibre Z mesuré et le nombre estimé par le modele de tube 3.1 et celui
obtenu a partir des réseaux générés numériquement (cas de réseaux fibreux a orientation isotrope dans
le plan). (e) Comparaison de I’évolution des modules d’élasticité avec la fraction de fibres ¢ mesurés
et prévus par les modeles numérique et analytique dans le cas de papiers a structure isotrope dans le
plan. (f) Idem (e) dans le cas de papiers a structure orientée dans le plan.

En s’appuyant sur les observations microstructurales précédentes, nous proposons un modele basé
sur une approche de changement d’échelles par homogénéisation des structures périodiques discretes
(Le Corre et al., 2004) pour prédire le comportement élastique des papiers (Marulier, 2013). Dans



ce modele discret, les feuilles de papier sont vues comme des structures fines ou chacune des fibres
ligno-cellulosiques est une poutre droite, rigide et élancée avec des sections droites planes, elliptiques
et constantes dont les axes principaux sont paralleles au plan moyen des feuilles. Les fibres ont une
orientation isotrope ou orientée dans le plan des feuilles. Elles présentent une forte connectivité carac-
térisée par des liaisons fibre-fibre élastiques qui contribuent a la déformation des réseaux, avec aussi
les mouvements de corps rigides des fibres. Les surfaces de contact entre fibres sont petites et leur
orientation est donnée par un vecteur unitaire normal au plan moyen des feuilles. Dans ce cadre, il est
possible de montrer que 1’expression du tenseur des contraintes du milieu continu équivalent s’écrit
selon :

o ! 3 3 D D [_) dma:p
= V Z £b ® fb(O) avec £b = GZGJ = S'i)pl — Ssp‘y et fb(o) — (4)

beBB | sin |

ou V est le volume du volume élémentaire représentatif (VER) mécanique et G; et G; sont les centres
de gravité de deux fibres 7 et j de vecteur d’orientation respectif p; et p; connectées par la liaison b

d’abscisse curviligne s? sur la fibre i et sg’» sur la fibre j et ou la force de liaison fb(o) dépend de k, la
raideur en cisaillement par unité de surface de la liaison, b le degré de liaison moyen, 6, I’angle entre

les fibres en contact et A'&l()l) le déplacement relatif entre les fibres. En introduisant Z = B/V = nz/2

le nombre de liaisons par unité de volume et n le nombre de fibres par unité de volume N/V/, le tenseur
de contraintes o peut s’écrire :

5 = ki b2 Ay .
& b,mBXhmM&®1% (5)

Cette expression explicite le role d’un certain nombre de parametres microstructuraux sur le tenseur
des contraintes macroscopique. Il est par ailleurs possible de montrer que o est une fonction linéaire
de la déformation macroscopique € :

o=C:¢ (6)
ou le tenseur de raideur élastique C est symétrique et défini positif. Les champs cinématiques incon-

nus, c’est-a-dire les AaY , ont été obtenus en résolvant le probléme d’auto-équilibre local délivré par
la méthode d’homogénéisation sur des VER générés numériquement (voir figure 8). Dans ces VER
numériques, il est possible de faire varier I’orientation des fibres dans le plan des milieux fibreux ainsi

que la fraction volumique de fibres ®. Le degré de liaison moyen b a été quantitativement calé sur les
données expérimentales (figure 8(b)) avec

b= (o — o), (7)

ou, pour les papiers modeles, a = 1.2 et ¢y = 0.02, c’est-a-dire une valeur de fraction volumique de
fibres pour laquelle le nombre de liaisons entre fibres est inférieur a 2 selon les prédictions du tube
modele (figure 8(c)).

Une expression analytique du tenseur de raideur élastique C a alors pu étre établie. En tenant compte de
I’expression de n = 4¢/dpazdminl, de I’équation (5) et en introduisant les rapports de forme suivants

des fibres ry = 1/d naz €t 12 = diaz/ duin -

4arklg? + oy + 1) b1 1
C— aklg ( T1P1 T P2 ) 1_ ' A ®)
3mpy 4¢ (2r101 + oo + 1)
ou
sz®pz®pz®pz, ©)
ZGN

est le tenseur d’orientation des fibres du quatrieme ordre (Advani et Tucker, 1987). L’expression précé-
dente montre la dépendance de la raideur des papiers avec la géométrie (/,r;,r2), la fraction volumique
(¢) et ’orientation (A,p1,p9) des fibres ainsi qu’avec la raideur des liaisons (k) et du degré de liaison
(b). Le modele analytique reproduit trés correctement sur une large gamme de fraction volumique de
fibres les prévisions du modele numérique (code €léments discrets) données sur la figure 8(d). Les
modeles numériques et analytiques présentent un bon accord avec les résultats expérimentaux (figures
8(e,f)) moyennant une raideur des halsons k = 2200 N mm—3, seul paramétre du modele non mesuré
expenmentalement Notons qu’il n’y a pas encore a I’heure actuelle de mesures expérimentales de ce
parametres pour des liaisons entre fibres papeticres.



5 CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Le papier et nombre de non-tissés et biocomposites en développement sont formés de réseaux denses
de fibres naturelles. Ces matériaux aux bonnes propriétés spécifiques sont intéressants dans de nom-
breuses applications. Leur optimisation est pourtant freinée par ’incapacité des modeles actuels a
prévoir leurs propriétés physiques et mécaniques du fait de la méconnaissance des liens entre ces pro-
priétés, la microstructure fibreuse enchevétrée et la physique a 1’échelle des fibres.

L’extraction des données microstructurales concernant les fibres et les liaisons entre fibres a été faite
de maniere visuelle et manuelle a partir d’images tridimensionnelles de papiers modeles acquises par
microtomographie a rayons X. Cette technique permet de construire des distributions pour un grand
nombre de parametres géométriques de ces objets. Nous avons essayé d’aller plus loin dans ce type
d’analyse en suivant individuellement I’évolution géométrique de quelques fibres identifiées au sein de
différents papiers soumis a des variations d’humidité relative. Cette analyse nous semble constituer un
apport important dans I’analyse microstructurale et des micromécanismes de déformation des papiers
et plus généralement des milieux fibreux.

Le deuxiéme volet de ce travail s’est appuyé sur la théorie de 1’homogénéisation des structures pério-
diques discretes pour modéliser le comportement élastique macroscopique équivalent de ces milieux.
Celle-ci a été réalisée en s’appuyant sur les analyses microstructurales précédentes sur le comporte-
ment des fibres et de liaisons vues respectivement comme rigides et élastiques. Un premier modele
numérique a été proposé sur la base de simulations numériques discretes réalisées en utilisant pour
cela des réseaux fibreux générés numériquement. Un second modele, analytique et trés compact, a
été construit en se basant sur un ensemble d’hypotheéses supplémentaires concernant les microstruc-
tures, touchant plus particulierement les liaisons, et sur la cinématique des fibres. Les deux modeles
montrent I’influence trés importante de la fraction volumique et de 1’orientation des fibres, de la géo-
métrie des liaisons et des fibres sur le comportement élastique macroscopique. Malgré leur simplicité,
ces modeles décrivent trés fidelement les tendances mesurées expérimentalement pour 1’évolution des
modules élastiques des papiers modeles. Dans ces modeles,le seul parametre inconnu est la raideur
des liaisons. Ceci met en exergue la nécessité d’une meilleure connaissance des propriétés mécaniques
des liaisons des réseaux fibreux encore relativement méconnues aujourd’hui. Notons que ’emploi de
ces modeles est possible pour prédire le comportement de réseaux de nanofibrilles de cellulose (lire
Martoia et al. dans ce recueil).

Plusieurs perspectives a ces travaux peuvent étre évoquées :

(1) Les outils d’analyse d’images tridimensionnelles doivent étre améliorées pour permettre 1’iden-
tification individuelle des fibres et des liaisons dans les milieux fibreux, notamment ceux de fortes

densités. A terme, ces outils devront permettre de caractériser individuellement les déformations des
fibres et les liaisons a partir d’images acquises grace a des essais la déformation de ces matériaux
(2) Les techniques de caractérisation du comportement mécanique ou hygroexpansif des fibres et des

liaisons individuelles doivent étre améliorées. A 1’échelle micrométrique, de nombreuses équipes dé-
veloppent actuellement des microrobots permettant la réalisation d’essais mécaniques sur des fibres
individuelles de bois ou de papier permettant de répondre a ce challenge (lire Manship et al. dans
ce recueil). Les techniques développées visent particulierement a permettre la réalisation d’essais de
traction, de flexion voire de compression sur le chant des fibres. Pour les liaisons, les travaux actuels
visent a la réalisation d’essais d’extraction. Ces techniques procurent des résultats prometteurs. Ce-
pendant leur exploitation reste incompleéte en raison des difficultés liées a I’analyse des déformations
auxquelles sont soumis ces objets lors de ces essais. Un couplage de ces essais avec des techniques
de mesures de champs de déplacement semble nécessaire pour progresser sur ce point. Par ailleurs, il
serait opportun de pouvoir observer de maniere simultanée les évolutions microstructurales induites

dans ces objets. A I’échelle nanométrique, le probléme de la caractérisation des propriétés mécaniques
d’éléments tels que des nanofibrilles de cellulose s’avere encore plus ardu. Des essais mécaniques in
situ sous AFM semblent réalisables pour appréhender la caractérisation mécanique des propriétés mé-
caniques de ces objets.

(3) La validation des modeles numériques et analytiques de comportement multi-échelles issus des
approches de modélisations discretes doit étre poursuivie. Cette validation pourrait étre menée a bien
en comparant les prévisions des modeles avec des résultats d’essais mécaniques couplés a des tech-
niques d’observations par analyse d’images pour une observation fine des mécanismes de déformation
anisotropes des milieux fibreux.
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