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Le caoutchouc naiurel est de I nos jours un matériau utilise 
dans la fabrication de nombreux pro- 
duits manufactures de grande con- 
sommation. Ses proprietes d'elasticite. 
de resistance a l'usure. de faible 
echauffement interne et d'excellent 
pouvoir collant. inegalees par le caout- 
chouc synthétique. en font un produit 
irremplaçable dans certains secteurs 
de l'industrie tels que l'aeronautique et 
l'automobile (pneumatique d'avions et 
de poids lourds). la mecanique (cour- 
roies. joints d'etancheite). la para- 
chirurgie (gants. preservatifs ... ) En 
1987. la production mondiale etait de 
4.7 millions de tonnes, on estime la 
demande pour l'an 2000 a 6 niillions 
de tonnes. La quasi totalite de la 
production (94 YA) est assuree par les 
pays d'Extrëme-Orient, le reste vient 
d'.4frique de l'Ouest (5 5%) et d'Ame- 
rique du Sud ( I !%l. 
Avant son utilisation industrielle par 
les manufacturiers. le caoutchouc na- 
turel doit subir des transformations 
chimiques. mecaniques et thermiques 
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qui influencent A des degres divers la 
qualite du produit fini. I.,'(( usinage :) 
apres rccolte englobant une série 
d'operations : coagulation, laminage 
ou granulation, sechage et pressage, 
fait partie de ces traitements intermé- 
diaires. couteux en energie. 
Parmi ces operations, le sechage à lui 
seul absorbe plus de 90 5% de l'énergie 
totale demandee, soit une consomnla- 
lion annuelle. pour 1987, de un 
niillion de tonnes-equivalent-pktrole. 
Certc importante depense 'd'energie 
s'cspliquc par les normes severes 
imposees (la teneur en eau finale du 
produit apres sechage ne doit pas 
depasser en moyenne 0.5 5%) et par la 
structure particuliere .du caoutchouc 
(sa faible permiabilite ' n'autorisant 
qu'un processus lent de diffusion de 
l'humidité de I'interieur du materiau 
vers sa surface). La presence dans un 
lot de caoutchouc de parties imparfai- 
tement sechees (virgins) rend celui-ci 
inutilisable par les manufacturiers : le 
re.¡et du lot ou son retraitement contri- 
bue aux pertes de matiere et d'énergie 
liees P une mauvaise conduite du 
sechage. Ces considerations justifient 
les recherches entreprises pour une 
mrilleure maitrise des procedes de 
sechage. 
Les etudes sur le sechage des feuilles 
de caoutchouc naturel sont rares. Les 
premiers travaux (2) situent les diffe- 

rentes periodes de sechage : une peri- 
ode de sechage à vitesse constante. 
pour, une teneur en eau nioyenne w 
supericure h Ec1 - ,.I etant appelée 
premier point critique - une $riode 
de skchage P vitesse decroissante pour 
une valeur d e w  inferieure A wC1. Cette 
periode est elle-même' constituée de 
deux phases : la première dite (( inter- 
niddiaire :.) ou encore (( à surface, non 
saturee I). la seconde dite diffusion- 
nelle. LÆ passage entre ces deux phases 
est caracterise par u n  deuxicme point 
critique correspondant a unc tcncur en 
eau nioyenne Wc2, 
Durant la premiere periode de se- 
cliage. on admet que les mecanisnies 
internes de transport de l'humidité a 
l'intérieur du produit sont sufisam- 
ment rapides pour maintenir la surface 
de la feuille saturee en serum (2, 3). La 
vitesse de sechage depend alors des 
parametres aerothermiques de l'air 
assechant. Les apports calorifiques 
vers le film d'eau situe en surface 
equilibrent l'energie necessaire A la 
vaporisation. Le sechage est isenthal- 
pique et la temperature de la feuille est 
egale a la temperature du thermometre 
humide (3, 4) : les transferts a I'inter- 
face, a travers la couche limite, gou- 
vernent le processus de skhage. A 
notre connaissance, peu de résultats 
concernent les mécanismes internes de 
transport de l'eau durant cette période 
de sechage. Parmi ces mecanismes de 
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transport, on peul citer l'existence 
d'un phenomene de synérese, decrit 
par la plupart des auteurs comme une 
exsudation du serum contenu dans la 
feuille de caoutchouc sous l'action 
d'une contraction de la structure. Ce 
mécanisme de transport jouerait u n  
rôle important pour maintenir saturee 
la surface de la feuille (3). 
A la premiere periode de sechage, 
succede une phase dite (( interme- 
diaire ?) marquee par une décroissance 
rapide de la vitesse de sechape. Cette 
croissance est liée a la diminution de la 
fraction de la surface de la feuille 
entierement saturee. L'ensemble des 
auteurs ( 2 ,  3, 4. 5) s'accorde pour 
situer la fin de cette phase i une teneur 
en eau critique moyenne TC? de I O %I. 
En dessous de cette teneur en eau. la 
vitesse de sechage diminue lentement. 
Cette nouvelle phase dite (( diffusion- 
nelle :.) represente plus de 90 90 du 
temps total de séchage. Les premieres 
contributions concernant cette période 
ont permis d'etablir experimentale- 
ment une relation de proportionnalite 
entre le temps de sechage et le carre de 
I'epaisseur des feuilles (5). Cette rela- 
tion qui correspond a une approche 
theorique de type Fick (2) a coefficient 
de diffusion constant laisse supposer 
que les transferts internes reglent les 
mecanismes de sechage et sont de type 
diffusif. Cependant. certains auteurs 
(4, 6) constatent que le coefficient de 
diffusion varie avec la teneur en eau. 

Toutes les etudes citees precedcmment 
abordent le Probleme du séchage du 
caoutchouc naturel par des approches 
globales basées sur l'analyse des cine- 
tiques de sechage. Les formules empi- 
riques proposées ont des domaines de 
validite restreints et la precision des 
resultats est limitée. Ces approches 
masquent les contributions des diffe- 
rents mecanisnies internes de trans- 
port de I'humidite intervenant lors du 
séchage d'une feuille de caoutchouc. 
Elles ne rendent pas compte du (( croû- 
tage :+ qui apparaît à la surface de la 
feuille des le debut de la phase 
diffusionnelle de sechage : ce pheno- 
mene a une importance preponderante 
sur le déroulement de la cinetique de 
séchage. 
L'etude proposee a pour but d'etudier 
le sechage des feuilles de caoutchouc 
naturel pendant la periode a vitesse 
décroissante a partir d'une analyse des 
mecanismes internes de transport de 
l'humidité, elle apporte des contribu- 
tions sur les points suivants : 
- observation d'echantillons en cours 

de séchage, 
- isotherme de desorption et etude de 
la contraction de la structure, 

- elaboration d'un modele mathema- 
tique local de transport de l'eau pen- 
dant la période de séchage a vitesse 
decroissante, 
- etude experimentale du mécanisme 

interne de transport de l'eau durant la 
periode de sechage a vitesse décrois- 
sante, mesure du coeflicient de trans- 
port de l'eau et etude de sa variation en 
fonction de la teneur en eau, 
- validation du modele mathema- 

tique. 

STRUCTURE INTER NE, 
ISOTHERME DE DESORPTION, 
CONTRACTION 
DE LA STRUCTURE 

Préparation des Cchantillons 
Le latex de caoutchouc se présente 
sous la forme d'une dispersion colloÏ- 
dale de globules de caoutchouc dans 
u n  serum contenant des elements 
organiques et minéraux. La teneur en 
matieres solides du latex s'éleve a 
environ 30 a 35 !%I dont 90 % sont 
constitués par des particules de caout- 
chouc. Le reste se compose d'Cléments 
non caoutchouc (proteines, ions ... ) qui 
s'y trouvent soit en dispersion ou en 
solution dans le serum, soit liés aux 
globules de caoutchouc (1). Le latex 
utilise pour les experiences provient 
du laboratoire de I'IRCA en (%te- 
d'ivoire et Ia concentration en masse 
de caoutchouc dans le latex définie par 
son DRC (Dry Rubber Content) est 
egale à 37 %. Pour eviter toute coagu- 
lation spontanee des particules de 

caoutchouc. on stabilise le latex i 
l'aide d'une solution d'ammoniaque 
diluée (9  g/litre de latex). Aprk  dilu- 
tion a un  DRC de reference de I5 90, 
on realise une coagulation des particu- 
les de caoutchouc par addition d'acide 
acétique. Cette coagulation qui s'effec- 
tue a un pH de 4.8 conduit a la 
separation des deux phases du latex : 
le coaguluni et le sérum. Après une 
periode de maturation de 20 heures, 
un laminage permet d'extraire mecani- 
quenient une partie du serum contenu 
dans le coagulum. L'intensite du lami- 
nage est caractérisée par le parametre 
MR (Machining Ratio1 defini comme 
le rapport entre l'espacement des rou- 
leaux du laminoir et I'epaisseur 
moyenne du coagulum a l'entrée. 
Pour l'ensemble des experiences h4R 
est pris égal à O, 15. Pour le latex utilisk 
et les conditions de preparation adap- 
tees, le premier point critique qui 
marque le debut de la periode 8 vitesse 
decroissante correspond à une teneur 
en eau FJcl de l'ordre de 20 '96 (7). 

Structure interne 
Ohscrwtions d I'drat ddshydratd 

Les echantillons sont réalisés a partir 
d'une feuille de caoutchouc naturel 
entierement déshydrate dans une 
etuve dont la température est fixée à 
5OOC. Pour l'observation au micro- 
scope electronique à balayage, la sur- 
face du caoutchouc est préalablement 
metallisCe d'une fine pellicule d'or. 
La photo 1 représente I'état le plus 
caracteristique de la surface du caout- 
chouc naturel déshydrate. Aucune 
porosite significative n'est observée : 
cette conipacite de la structure a éte 
vérifiée sur plusieurs echantillons. 
Quelques pores ont pu cependant être 
observes dans les zones peripheriques 
des echantillons. On observe a la 
surface des echantillons des (( nodu- 
les :+ (zones plus blanches sur la photo) 
dont les dimensions sont en moyenne 
de 20 a 30 pm. ces <( nodules :+ dont 
l'origine est encore mal expliquee 
pourraient être constitues par I'agglo- 
meration de globules qui n'ont pa. kt6 
inclus dans la masse lors de la coagula- 
tion. Cependant, on peut ecarter l'exis- 
tence d'artefacts lies a la preparation 
des echantillons. 
ObscnvIdons à I Vfat hydrard 
Le principe de la methode consiste a 
effectuer une fracture dans le produit 
préalablement congele. L'observation 
de la fracture donne une image de la 
structure interne du produit. Cette 
technique a pour principal avantage 
d'eviter les artefacts qui pourraient se 
produire lors de l'utilisation d'agents 
chimiques. 
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Méthode de preparation : 
L'échantillon subit une congélation 
extrêmement rapide, sa température 
est abaissée a - 100 O C  en une se- 
conde grâce a l'action de l'azote liquide 
et d'hélium liquéfié: puis il est pla& 
sous un vide élevé (2 à 3.1 O-6 mm de 
mercure) à - I O0 O C  et (( sectionné N 
sous vide à l'aide d'une lame prérefroi- 
die. 
Cette opération permet d'obtenir une 
surface de rupture (ou de fracture). 
Ensuite, le traitement de décapage 
intervient dont le but est d'éliminer la 
glace située le long de la surface de 
fracture entourant les structures à 
observer. Cette glace est sublimée sous 
vide en réchauffant tres légerement 
I'eprouvette a -50°C. Ce décapage 
permet de mettre en evidence les 
details de la structure sur quelques 
centaines d' Angstrom. 
L'ultime opération consiste a déposer 
par vaporisation sous vide une t r b  
fine pellicule de carbone-platine sur les 
details infrastructuraux mis I nu par le 
décapage. On obtient ainsi une em- 
preinte ou réplique de la surface 
cry ofracturée. 
AprQ ces différents traitements, 
I'éprouvette est retirée de l'enceinte a 
vide et mise a dégeler à température 
ambiante. 
L'observation de la surface de la 
réplique au microscope électronique à 
balayage donne une image de la 
structure interne du produit hydrate 
(photo 2A). 
Ces photos suggèrent que cette struc- 
ture est composée de globules de 

caoutchouc agglomeres entre eux. 
Malgré la coagulation, le laminage et 
le séchage, il semble bien que ces 
globules conservent globalement leurs 
formes et leurs dimensions originelles. 
L'ensemble des globules constituerait 
un réseau relativement serre qui mé- 
nagerait de multiples cavités tres fai- 
blement reliées entre elles. Le proces- 
sus de séchage amenerait un rappro- 
chement progressif des globules 
jusqu'à un etat compact qui corres- 
pond à la structure déshydratee obser- 
vée photo I .  Des pontages entre glo- 
bules sont observés sur la photo 2B : la 
nature des liaisons entre ces globules 
reste cependant a préciser. 

Isotherme de désorption 
On se propose de déterminer la rela- 
tion entre la teneur en eau du caout- 
chouc et l'humidité relative de l'air 
ambiant en equilibre. Le dispositif 
expérimental se compose de plusieurs 
récipients dans lesquels I'humidite re- 
lative de l'air est maintenue constante 
par des solutions de sels satures. Ces 
récipients sont placés dans un  bain 
régule en température. Les expérien- 
ces d'équilibre ont été réalisées a 60 O c  

pour quatre valeurs de l'humidité 
relative(30 %, 43 96,  76 96 et 82 96). 
Les feuilles de caoutchouc de dimen- 
sions 57" x 38" x 22mm 
sont disposees dans les recipients au- 
dessus des solutions de sels. Au cours 
du temps la masse de la feuille (m) est 
mesurée à intervalles reguliers. On 
considere que la feuille a atteint un état 

&equilibre hygroscopique d&s lors que 
deux pesées consécutives donnent des 
résultats identiques h 0,2 mg près. +: .- 

La feuille est ensuite p lade  dans !.h 
dessicateur oÙ elle atteint sa masse 
anhydre (m3. La teneur en eau d'equi- 
libre est définie par : 

Les points d'equilibre sont représentes 
parmi d'autres résultats obtenus par 
différents auteurs sur la figure 1. I1 
apparaît : 
- une bonne cohérence de l'ensemble 
des resultats expérimentaux. 
- l'isotherme de desorption est peu 

sensible a l'origine du latex et a la 
température, 
- le caoutchouc naturel est un maté- 
riau peu hygroscopique, la déviation 
de I'activite de l'eau par rapport à celle 
de l'eau libre ne se fait sentir qu'au- 
dessous d'une teneur en eau de l'ordre 
de 2 %. 

Contraction de la structure 
Les expériences réalisées ont pour but 
d'étudier la contraction volumétrique 
d'une feuille .de caoutchouc au cours 
du séchage et d'établir une relation 
entre la masse volumique apparente 
de la phase solide du caoutchouc 
naturel et la teneur en eau.  
L'enceinte du séchage utilisée pour 
l'étude de la contraction du caout- 
chouc naturel est constituée d'une 
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FIG. 1. Isotherme de désorption du caoutchouc naturel. 
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Thermostat . Echrlntilion dc caoutchouc 

FIG. 2. Schéma du dispositif expkrimental. 

serie de tubes de verre relies i leur 
base par un ,tube de section plus 
importante (fig. 2). L'humidite relative 
de l'air dans l'enceinte de séchage est 
niaintenue constante a l'aide d'une 
solution d'acide sulfurique dilube. 
Cette inethode prlsente trois avanta- 
pes : 
- les valeurs des pressions de vapeur 

d'cquilibre sont connues avec prkci- 
sion en fonction de la concentration. 
- les solutions sont honiogknes. 

- une gamme continue d'humidite 
relative de l'air peut Cire obtenue par 
un ajustement de ILI concentration de 
la solution (tables de pression de 
vapeur de Perry - 1041). 
I.'cnscniblc cst placc dans un bain 
rcglIIL; CI1 tcmpL;ratLIre par Llll thernlos- 
tat i immersiori. Les cspericnces ont 
brC rcalisees i 19 "C pour line humi- 
diti. relative de l'air de 50!!1,. Iks 
li.uilles de ciioiitclioiic naturel de dirli- 
rcntes tipaissem comprises entre 2 ci 

8 mni sont preparees suivant les me- 
thodes decrites preccdemtnent. Iks 
6chantillons de diametre moyen 
24 niin sont prélevés dans ces differen- 
tes leuilles h l'aide d'un emporte-piece 
rotar i r  puis places dans les tubes. ..A 
difftirents instants du skhage, les 
echantillons sont pesés h l'aide d'une 
balance de précision ( O ,  1 mg). Simulta- 
nement, le volume apparent de 
I'ichantillon ( Y )  est determini par la 
niesure du poids du volume de.  mer- 
cure deplace. En fin d'esperience. la 
niasse. anhydre (ni,) est dcterminee 
aprks dessication complete des echan- 
tillons. Ces mesures donnent accks i la 
teneur en eau moyenne (3 er :I la 
masse volumique apparetire de la 
phase solide du caciutchouc natiircl 
(()J. 

Les points de la fig. 3 reprlsentent la 
variation de la masse volumique appa- 
rente en fonction de la teneur en eau 
moyenne de  I'echantillon. 
Pour interpréter analytiquement la 
relation experimentale mise en evi- 
dence (fig. 31, supposons que le caout- 
chouc presente une structure dipha- 
sique. Sous cette condition, la masse 
volumique apparente de la phase 
solide (es) du caoutchouc naturel 
s'exprime en fonction de la teneur en 
eau moyenne par : 

L 

avec 
: masse volumique reelle de l'eau 

(0.99 g/cm3). 
os* : masse volumique reelle de la 
phase solide du caoutchouc naturel. 
La microscopic dectroniquc (.7) nion- 
tre qu'a I'ktat deshydratk IC caout- 
chouc naturel est compact. la niasse 
volumique reelle de la phase solide du 
caoutchouc naturel (es') est siipposee 
independante de la teneur en eau et 
égale h la valeur de 0% pour  une teneur 
en eau nulle (c)~. = O,X93 g/cm3). 
La relation analytique ( H l  reprlscntée 
fig. 3 en trait continu est une bonne 
approximation de l'ensemble des 
points esp6rinicntaus. Cette relation 
est satislhisantc pour dccrirc la con- 
traction de la structure ali cours du 
scchagc. L;1 bonne concordance entre 
I'experience et la thkorie suggere que 
I'hypothL'se d'une structure diphasique 
(caoutchouc + scrum) peut &e rete- 
nue. 
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MOQELE DE TRANSPORT 
ISOTHERME DE L'EAU 
PENDANT LA PHASE 
DIFFUSIONNELLE 

L'hypothèse d'une structure dipha- 
sique etant adoptee. 011 assiinilera la 
phase liquide à de l'eau pure. On 
admet de plus que, pendant la periode 
a vitesse decroissante. la temperature 
de la feuille est uniforme et constante 
cette hypothese fera l'objet d'une veri- 
fication experimentale. La teneur en 
eau (w )  est choisie conime variable 
d'etat. 

I . : l lu: l t ion  tlc l ) i l ; l I i  dc IIl;l%st' 
dc I'c;1u 

i i \ w  Q~ : masse volumique appnrenle 
dc la phase liquide 
\z: Q ~ / Q ~  : teneur en eau 

liq II ide 

Relu lion phc'n omPnolo.qiyuc 
de transport 

L'application des methodes de thermo- 
dynamique des processus irreversibles 
lineaires conduit, en négligeant la 
pesanteur, a adopter une relation 

J phenomenologique de transport de 
l'eau de la forme ( 7 )  : 

: vitesse p h e n o m h h i q u e  de l'eau 

+ 
ee  . Ve = D. grad pe (D) 

pe est le potentiel chimique massique 
de l'eau liquide. D est le coefficient de 
transport isotherme de l'eau dans le 
caoutchouc naturel. 

Equations d'érai 
Pour exploiter les relations (Cl et (D) il 
est necessaire d'exprimer par deux 
equations d'état les variables pe et es 
en fonction de la variable d'etat w. 
Dans un processus isotherme. le po- 
tentiel chimique de l'eau pe est egal au 
potentiel chimique de la vapeur d'eau 
en equilibre pve : 

avec R = constante des gaz parfaits, T 
- temperature de l'air, h.1 e = masse 

molaire de l'eau. pv = pression 
partielle de la vapeur d'eau i l'equili- 
bre, Pvs = pression de vapeur satu- 
rante à la temperature T. 

- 

i 

w 
b z 

c a a c 
w 
3 

2 

z 
2 
O > 
w 
CA 
r n  
4 

O Points expérimentaux 
Relation analyrique 

I I I I I l .  
O 5 10 15 ' 20 2s 30 

2 .  TENEUR EN EAU w, % 
FIG. 3. Variation de la masse volumique apparente du caoutchouc naturel 

en fonction de la teneur en eau. 

L'isotherme de desorption fournit une 
relation entrc p\ et w 

Pv = h(w)  (FI 

Bien que les techniques de mesures 
actuclies ne permettent pas pour le 
caoutchouc naturel de determiner 
avec precision la pression partielle 
d'equilibre pv au-dessus d'une teneur 
en eau de l'ordre de 2 'AI. la relation 
(FI existe quelle que soit la teneur en 
eau. 
En combinant (E) et (FI i l  vient : 

iivec 

(J) 

Le bilan de masse (C) devient : 

-L 

- ( (Q~ .W)  a = div(D,. grad w) a t  

La relation (IO complétée par l'équa- 
tion (H)  constitue un  modele de 
transport isotherme-de l'eau dans -le 
caoutchouc naturel. 

La relation entre cs et \v qui rend 
compte de la contraction de la struc- 
ture est donnie par la relation (B).  
Dans I'in~ervalle de teneur en eau 
etudiee (w < ?O la relation (B) 
peut être approsimee par une relation 
lineaire de la forme : 

OS.2 es = es'- - 
ee' 

avec 
ec: = masse volumique reelle de l'eau 
os = masse volumique reelle de la 
phase solide du caoutchouc naturel 
Jlodèlc dc tran\port iwthern ic  
dc I 'cau 
Compte tenu de (Dl  et (G). la relation 
phenomenologiquc dc transport de 
l'eau s'ecrit 

(I)  
--c 

= - D,. grad w 

ETUDE EXPERIMENTALE 
DU MECANISME 
DE TRANSPORT DE L'EAU 
PENDANT LA PERIODE 

DU COEFFICIENT DE DIFFUSION 
DIFFUSIONNELLE - MESURE 

A partir du modèle phenomenolo- 
gique de transport de l'eau expose 
precedemment, une etude experimen- 
tale a eté developpee afin d'analyser les 
mecanismes internes de transport de 
l'eau durant la période de sechage a 
vitesse decroissante. Cette etude a 
pour but : 
- de valider la relation phenomenolo- 
pique de transport de l'eau (1) adoptee. 
- d'er~idier la variation du coefficient 

dc transport isotherme de l'eau D, en 
Icmction de la tencur en eau. 

i ' r i i~cipc tlw c.\pi.rimccs 
t ' i  (i i k p o \ i  t i I e YpCr i nicri tiil 
LÆ principe des experiences consiste a 
placer des Cchantillons d'une feuille de 

~ ~ ~ _ _ _ _ _ _ _ ~ ~ ~  ~ 
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Teneur en eau 

No *(h) moyenne,% 

1 O 17.8 
2 18 15,2 
3 42 12,6 
4 74 10,o 
5 114 6.0 
7 258 319 
8 430 1.9 
9 795 0;s 

FIG. 4. Ëvolution du profil de teneur en eau. 

TEMPERATURE DE L'ECHANTILLON, OC 

58 59 60 61 

1.6 

0.8 

O 

I 

A t = O h  Vt=114h 
O t = 4 2 h  t = 258h 

Surface de 
l'échantillon 

Plan médian de 
I'échantillon . 

------- 

FIG. 5. Ëvolution du profil de tempkrature. 

caoutchouc dans une enceinte de 
sechage regulee en humidite et tenipk- 
rature et de suivre au cours du temps 
I'e\~olution des profils de teneur en eau 
et de temperature de ces echantillons 
dans la direction des transferts, c'est- 
a-dire perpendiculairement a u s  faces 
de la feuille. 
L'enceinte de sechage utilisee pour 
cette experience est identique a celle 
decrite precedemment (fig. 2). Lhe 

solilrion d'acide sulfurique dilucc 
maintient I'atmosphere assechante a 
iiiic humidid relative de 50 ?,J. La 
temperature est régulee a 60 "C. 
..\pres l'opCi.ation de laminage. la 
feuille de caoutchouc preparee suivant 
la methode decrite precedemment est 
soumise a un faible pressage afin 
d'uniforniiser son epaisseur à 8 nim. 
.A l'aide d'un emporte-piece rotatif. des 
cchantillons de 25 mm de diametre 

sunt preleves dans la feuille ci places 
dan> les differcnts t uhes de I'ciiccIi1tc 
de sechage. Une pesee en continu est 
rkalisec su r  un des kchantillons. Des 
thermocouples disposes dans u n  iiiitrc 
&chantillon permettent de sui\,re I'6vo- 
liition des profils de tcnip&ratur-e. la 
icmperniture de l'air dans les tubes est 
mesurCe i l'aide de thcrniocouples 
placks h proxiinit6 de I'echantillan. 
Lrs autres Cchantillons sont destines i 
Ia dcterniination des profils de icneur 
en eau par une niéthode de dkcairpe en 
lainelles de fine epaisseur pcrpcndicu- 
laires a la direction des transí?!-ts. .A 
différents instants du seclinge, u n  
kchantillon est extrait de l'enceinte dc 
sechage a cet effet. 
I'our minimiser les effets de hord. t i n  
6chantillon cylindrique de 1.1 ni111 dc 
dianietre est prdeve RU cenirc tic 
I'echantillon de 75 min de diametre 
ce nouvel échantillon est pes6 puis 
inclus dans un moule en silicone : 
pour figer les profils de teneur en eiiii 
et faciliter la dCcoupe. I'cnsemble est 
congele a l'azote liquide. L'echantillon 
est decoupe en lamelles de 0.6 inni 
d'epaisseur a l'aide d'une scie circu- 
laire. Le reglage de I'cpaisseur des 
lamelles est obtenu par deplacenient 
de la platine sur laquelle est fixe 
I'Cchantillon au moyen d'une vis 
micronietrique. Au cours de I'opera- 
tion de découpe, l'ensemble nioule- 
khantillon est maintenu congele par 
des elements a effet Peltier. La teneur 
en eau de chaque lamelle est niesuree 
par pesee a I'etat hydra16 et A I'etat 
anhydre. Dans l'intervalle de teneur en 
eau etudie (w < 30 %i). i l  3 Cte nion- 
tre d'une part que les techniques 
utilisees (congelation. dkcoupc) n'en- 
trainent pas de perte d'caii ct de 
pcrturbation des profils C I  d'autre part 
que les profils determincs siir des 
ccliantillons differcnts sont rcpr6senia- 
tifs de I'e\wlution d'un &chantillon 
unique (7). 

Rksii l t ; i f \  cspCriiiii*iit:iii \ 

on prksente figure 4 I'c\olLltion d u  
proli1 de teneur en eau obtenu sii!' la 
demi4paisseur de I'bchantillon. Ces 
profils ont 6te etablis aprcs vcr¡I¡ution 
de la symetrie des points espcrimen- 
taus par rapport au plan mcdian de Ih 
feuille. 
L'ensemble des prol?ls met en evidence 
dans certaines re_rions de la feuille de 
forts gradients de teneiir en eau 
pouvant atteindre 100 ni- l .  On peut 
constater qu'apres 42 heures de se- 
chage (profil 3). la teneur en eau 
d'equilibre est atteinte en surface. 
Cette valeur (w = 0.5 ' 4 1 )  correspond 
a la tcncur en eau moyenne d'equilibre 

~~ ~ 
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o w  = 15% 
O W =  5% 
w = 10% 

50 100 150 

FIG. 6A. Variation de la densite de flux d'eau 
en fonction du gradient de teneur en eau, W = S YU, IO%, I S  YO. 

O 50 1 O0 150 U 

FIG. 6B. Variation de la densiti: de flux d'eau 
en fonction du gradient de teneur en eau, W = 8 %. 12 %, 14 %. 

i 
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FIG. 6D. Variation du coefficient de transport de l'eau 
en fonction de la teneur en eau. 

50 

O 

o W = l l %  xw= 9% 
.W= 7% 

o W = l l %  xw= 9% 
.W= 7% 

1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1  
50 100 150 

FORCE THERhlODYNAMIQUE 6W/dX (m-')  

FIG. 6C. Variation de la densitf de flux d'eau 
en fonction du gradient de teneur en eau, W = 7 %, 9 %, 11 %. 

12s figures 6.A. 6H et OC rcprksentcnt 
la \'ariation de la dcnsitk de flus o~\'? 

rions valident la relation (LI dans IC 
domaine de tencur en eau esplorb. 

en fcmctioii de la force tIicrniodyÏiri: 
mique d \\ / d  s pour des valeurs de 
tcIlelIr el,tre j dr transport isothcrmr d c  I'calI 

\ ;iriatìon d u  rocfficir.iit 

15 C'II fonction dc la tcnchur ci1 c:ì11 
On consiatc que la linkaritl; cntre flus ,A panir des profils dc la fig. 4. en 
et forcc osi respectGe. Ces reprksenta- utilisant la demarche proposee ci- 

dessus. I I  est possible de dcterniincr l;ì 
valctii du coefficient de transport 
isotherme de l'eau L), pour diffciuites 
I C I I C L I ~ S  en eau comprises dans 1'11itc1~- 
vallc 2 ':i $. \$' '\ I h  %. l í 1  lig. 01) 
rcprescntc la variation du cciefficient 
I ) ,  c'il liinction de la teneur e11 C;IU \i. 
o n  c>tlscr\v que ce coefficlcnt depend 
t i .& Ihcnient de la tcncui cn c;111 i l  
passe par' L i l i  n1imim11m pour tine 
teneur en eau v,' de l'ordre de I 0 'h. 
On notera que cette valeur correspond 
a11 second point critique dc scchage 
qui marque le debut de la phuse 
diffiisionnellc. 1,'allure de \wiwtian du 
coefficient I>, en fonction de la teneur 
c'il cau representee fig. 01) a L;te mise 
e11 kvidcnce dans le CLIS de niilict~s 

coefficient de diffusion est. dans ce 
cas, attrihuke A la prCpondbr':ince des 
transferts en phase gazeuse aus faihles 
teneurs. Cette esplication ne peut Ctre 
rctc1111c ici compte tcnii dc In natiire 
Jiphasiquc du caolltchouc natlrr'cl. 

triph;1siq11es (8, 9). La rcniontec du 

I 

VALIDATION DU MODELE 
THEORIQUE PENDANT 
LA PHASE DIFFUSIONNELLE 

I.'C;tudc espL;rinicntalc pr'oposk a 
p011r but de vbrifici. si le iiloddc 
thC;oriqiic dkcrit corrccteincnt I'kvolu- 
tion de I'liuniiditc des feuilles dc 
c;IolItcl~01Ic naturcl pcndant Ia phase 
Jiffusionnclle dans des conditions dif- . 
Icrcntcs de celles t ~ t i l i ~ k ~ ~  ~XIUI diter- 
niincr le coefficient de transport de 
I'ca11. 

I)ispositifr~:pi.riniriital - nwdc 
opintoirc 
11. principe des espiriences consiste i 
p i ~ e r  les fetliues de caoutchouc natu- ~ 

re1 dans des enceintes fcr'ni~cs rkgulecs 
en temperature et en liumiditi. relative 
ci i1 suivre la variation du poids de la 
fctiillc (ou de sii teheur cn cati 
moyenne) au cours du temps (cinC;- 
tique de sechagel. 
¡..es conditions espkrinientales de prk- 
paration des feuilles ainsi que le 
dispositif esperiniental sont les m h e s  
que precedeninient. La pression par- 
tielle de vapeur dans les tubes est 
contrôlee par des solutions salines 
saturees. Apres laminage et lavage. les 
kchantillons preleves i l'aide d'un 
cmpone-piece de section rectangulaire 
(dimensions 57 Y. 37 nini) sont places 
dans les enceintes de sictiage. Lcs 
kchantillons sont sortis un i1 t in  de Icur 
enceinte de sechage et pesi.s i interval- 
les rapproches en debut de secliage 
(toutes les 5 a 1 O niinutes) puis espaces 
dans IC temps (une fois par ,iour en fin 
de skchage). 

CAOUTCHOUCS ET PLASTIOUES n 6eh A v r i l  lYH9 73 



Les experiences ont et6 eflectuees a 
60 O C  pour des epaisseurs de letiille 
comprises entre 5. I 5  mni et 1. I4  nini 
et pour des humidites relatives de l'air 
assechant de 30, 43. 76. t(Z '!ia. LtS 
figures 7 A  et 7B presentent deus 
cinetiques experimentales. 
S~IIIII Iat ion 1111 mbr i11 1 1 ~  

Lequati011 (E;) a tite integrCe nunieri- 
quement par les differences finks. L A  
variation du coefficient D, adoptee est 
celle de la figure 61). Comme condi- 
tion a la limite, on suppose qt le  la 
teneur en eau i la surface de la fetlillc 
est égale a la valeur d'Cqiiilihl-c corres- 
pondant a I'huniidite relative de I'air 
cette valeur est donnCc par l'isotherme 
de disorption. Les figures 7 t i  c't 7 H  
repr&sentent deus cinCiiqt~cs de sb- 
chage thCoriques en compari '  ' Iban avec 
les ,cinCtiques espt;rimcn\, &I I es CoI'I'eS- 

pondantes. 
C'onip;ir;iil;on c\pi~rii~it,cu-t tiitctriv 
l.'ensenible des essais cflectii~s pcrnict 
de distinguer deus cas suivant I'htinii- 
ditc relative de l'air : 
- Pour les huniidites relatives de 30 

CI 43 !'U, le modele thcorique 'est 
satisfaisant pour les Cpaisseurs de 
feuille analysees (cas de la ligiire 7 . U  
Le modele pourra Ctre utilisC dans u n  
but de prevision et de sinitilarion di] 
sechage des feuilles en pbriode de 
vitesse decroissante. 
- Pour les humidites relatives de 76 ii 
82 96 les deus courbes divergent 
sensiblenient (cas de la figure 7H). li1 
non-concordance entre I'espcricnce et 
la theorie peut ktre ;irtribuL;c' ;I ilne 
mauvaise estimation de la condition de 
teneur en eau i la surfacc dc la reuillc 
dans le modele thCorique. 1.h c'flet 
pour que les transferts de vapeur d'eau 
se developpent dans 1'atmosphL;re. il 
doit exister une difference entre les 
humidites relatives de l'air ;I 1;i surftice 
de la feuille et a la surlhcc de' la 
solution de sel. Lr chois dans I C  
modele theorique d'une htiniiditC; rela- 
tive a la surface de I'Cchan~illon Cgale i 
I'humidite fixee par la soluiion revient 
a adopter une valeur de lii teneur en 
eau en surface infkricure a la teneur en 
eau reelle. Pour cette raison, les 
cinetiques de sechagc thL;oriqtie i 76 et 
82 96 sont situties en-dessous des 
cinetiques expirinientalcs (fig. 7H). 
Dans le cas des humidites relatives de 
30 et 43 96, la niknie erreur est 
certainement com ni ¡se cepen dan t. 
compte tenu de la pente tres I:ciiblc de 
l'isotherme de desorption pour ces 
valeurs (fig I ) ,  une erreur siir I'Cva- 
luation de I'humiditC relative de l'air i 
la surface de I'echantillon se traduit 
par une faible erreur sur In teneur en 
eau de surface. 
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FIG. 7A. Comparaison des cinetiques de sechage expCrimentale et 
thborique, HR-43%. 
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FIG. 7B. Comparai;un des cinetiques de skchage experimentale et 
thborique, HR-76%. 

CONCLUSIOM 

L'observation ;ILI microscope electro- 
nique rcvcle la strucitirc caoutchouc 
naturel dans son etat hydrate. La. 
tcctiniquc de cryofracture utilisee est 
bien adaptcc ;I cc' typc de materiali. 
1;1 nature diphasiqt~c des ft.uillcs de 
c;ioiitchotic ;I Cie mise en cvidence 
cspbrimcnt;ilcnicrit. Les conditions de 
la contraction volumique de la sirtic- 
tiire o n t  t;tC decrites. 

Sur le plan thcorique. l'adoption du 
gradient de poLentieI chimique comme 
rorce thermodynamique de transport. 
conduit aprks simplification B decrire 
les phcnomcnes de transport par une 
loi de type 'Fick a coefficient variable. 
L'espression de ce coefficient fait 
intervenir la pente de I'isothernie de 
desorption. Lc point de Vue adopte 
dans cette &tude qui tente d'etablir une 
loi de transport il partir d'un gradient 
de potentiel chimique est a rapprocher 
de celui de Chermann D. et b s t  W. 
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( 1 O). La difficulte d'exploiter cette voie 
dans notre cas reside dans I'impossibi- 
lité de determiner de façon precise 
l'isotherme de desorption pour des 
teneurs en eau supérieures à 2 %. le 
caoutchouc naturel etant u n  materiali 
peu hygroscopique. 
Sur le plan expérimental, la determi- 
nation des profils de teneur en eau  
dans une feuille en cours de séchage a 
permis de mettre en evidence la 
progression de la zone de croûtage 
vers le centre de la feuille. L'exploita- 
tion de ces profils justifie, dans I'inter- 
valle de teneur en eau explore, I'adop- 
tion d'une loi utilisant le gradient de 
teneur en eau comme potentiel de 
transport de niasse. I I  a été montre que 
le coefficient de transport passe par un 
minimum pour une.  teneur en e a u  
correspondant au second point cri- 
tique de séchage. Cette allure de 
variation reste inexpliquée : des obser- 
vations de la structure hydratée du 
caoutchouc naturel le long d u n  pro- 
cessus de sechage, actuellement en 
cours, devraient permettre d'expliquer 
la forme de la variation du coefficient 
de transport en fonction de la teneur 
en eau. 
LÆ modèle mathématique qui resulte 
de l'ensemble de I'étude se revele 
satisfaisant pour simuler le séchage 
d'une feuille en période diffusionnelle 
lorsque l'humidité relative de l'air 
asséchant est inférieure a 60 %, il ne 
rend pas parfaitement compte de la 
cinétique de sechage au-dessus de cette 
valeur. On notera cependant que le 
domaine de validité du modele corres- 
pond aux conditions de séchage habi- 
tuellement utilisées. 
Ce1 arlicle esí le premier d'laie sciric 
consacrée à I'éíude du s6cliagcJ dic 
caoulcliorrc tiatiirel, - rhètiie priori- 
raire pour I'IRCA vir soti imporiatim 
pour les pays prodircteurs. 
t,-> ,,i. i?y.-'~v..- c. CA ". , . r ? ~ ~ 3 ~ ~ ~ , ~ ~ ~ ~ ~ ~ ~ ~ ~ ~  Z. 
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