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Résumeé

Des essais de nanoindentation ont été réalisés sur différentes fibres végétales. Dans un premier
temps, nous avons mis en évidence leur anisotropie marquée en comparant les modules d’Young
longitudinaux obtenus par des essais de traction sur fibres unitaires avec leurs modules transverses
déterminés grace a des essais de nanoindentation. La seconde partie de notre étude est consacrée a des
essais de nanoindentation menés sur des sections de fibres et faisceaux de fibres de lins de différentes
natures. Ces premiers résultats mettent en évidence l'intérét de l'usage de la nanoindentation pour la
caractérisation mécanique des fibres végétales.

Abstract

Nanoindentation investigations have been carried out on various vegetal fibers. In a first time, we have
evidenced their great anisotropy by comparison of longitudinal Young’s modulus obtained by tensile tests on
single fibers and transversal modulus determined by using nanoindentation. The second part of our work is
dedicated to nanoindentation experiments on various flax fibers and bundles sections. The first results
evidence the interest of nanoindentation for mechanical investigations on vegetal fibers.

Mots Clés : Fibres végétales, module d’'Young transverse, module d'Young longitudinal, anisotropie,
nanoindentation.

Keywords : Vegetal fibers, transverse Young modulus, longitudinal Young modulus, anisotropy,
nanoindentation.

1. Introduction

Les composites renforcés par des fibres végétales sont actuellement en forte expansion en raison
notamment de l'intérét croissant que leur accorde 'industrie automobile.

Ces fibres présentent une excellente alternative aux fibres de verre d’'un point de vue environnemental
en raison de leur biodégradabilité et de leur combustibilité beaucoup plus neutre en terme de dégagement
de gaz nocifs ou de résidus solides [1]. Différents auteurs ont démontré ces avantages en réalisant des
analyses de cycle de vie de polymeres renforcés par des fibres naturelles [2, 3]. Les fibres naturelles
occasionnent également une abrasion moindre des outillages et bien que les temps de séjours et les
températures de transformation aient un impact important sur leurs propriétés [4], leur utilisation est
parfaitement compatible avec les températures de transformation des polyoléfines et d’autres
thermoplastiques comme par exemple le poly (acide lactique) (PLA). Enfin, a 'exemple des fibres de lin [5],
leurs remarquables propriétés mécaniques les rendent tres compétitives vis-a-vis des fibres de verre.

Au sein de la plante, ces fibres végétales sont assemblées en faisceaux de quelques dizaines d’unités
liges entre elles grace a des ciments pectiques. L’architecture d’une fibre unitaire est trés complexe en
raison d’une organisation structurelle multicouche, trés hiérarchisée et des nombreux constituants présents
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en proportions variables. La fibre est constituée de deux parois cellulaires principales (dites primaire et
secondaire) arrangées sous forme de cylindres concentriques [6], le coeur de la fibre étant essentiellement
constitué de la couche S2. Au centre de ces parois se trouve un vide appelé lumen. Les fibres végétales
sont généralement constituées de fibrilles de cellulose, conformées en spirales dans une matrice
d’hémicelluloses, de pectines et de lignine. Selon les espéces et les variétés, le taux de cellulose peut varier
[6-8] de maniere significative et influencer grandement les propriétés mécaniques de la fibre car la cellulose
posséde une rigidité environ trente fois supérieure a celle des autres constituants. Enfin, les fibres végétales
se caractérisent par leur angle micro fibrillaire qui représente I'angle entre les fibrilles et I'axe longitudinal de
la fibre ; la valeur de cet angle influe également sur les propriétés intrinséques des fibres.

En raison de cette nature bien particuliere, les fibres naturelles présentent une anisotropie marquée
[6, 9, 10]. La rigidité transverse des fibres végétales a notamment été étudiée par Eichhorn et al. [11] ou par
Baley et al. [6] par analyse d’eesais de traction transverse sur composites unidirectionnels .Charlet et al. [12]
ont montré que les propriétés mécaniques des fibres de lin étaient dépendantes de leur zone de
prélevement au sein de la plante. Ces différents travaux ont mis en évidence des propriétés mécaniques
longitudinales remarquables mais trés peu de mesures directes de rigidité transverse ont été réalisées. Un
récent travail de Gindl et al. [13] présente des mesures directes de rigidités longitudinales et transverses sur
des fibres de cellulose régénérée par nanoindentation.

Le développement récent de la nanoindentation permet d’envisager la caractérisation mécanique de
matériaux composites ou d’objets a I'échelle micrométrique et notamment de fibres. Des travaux portant sur
ce sujet se sont développés ces derniéres années. Wei et Bhushan [14, 15] ont développé des essais de
nanoindentation sur des cheveux humains afin de mettre en évidence l'influence des traitements ou des
lavages sur leurs propriétés mécaniques. La nanoindentation a aussi été utilisée pour explorer les propriétés
mécaniques de fibres de bois [16, 17], de bambou [18], de carbone [19] ou plus fréquemment de fibres de
verre [20, 21].

Ce travail a pour objectifs d'estimer les valeurs d’anisotropie obtenues grace a des mesures de
rigidités transverses en nanoindentation et de rigidités longitudinales en traction sur fibres unitaires. Les
premiers essais de nanoindentation sur des sections de fibres unitaires et de faisceaux ont pour but de
mettre en évidence des différences de propriétés liées notamment a la succession des différentes parois
végétales dans la section de la fibre. Ces différents essais nous améneront a discuter sur les différences de
rigidités longitudinales relevées entre les essais de traction classique et la nanoindentation.

2. Matériaux et méthodes expérimentales

2.1 Matériaux utilisés

Les fibres naturelles utilisées lors de cette étude sont de diverses origines. Les fibres de lin sont
issues des variétés Hermeés et Oliver cultivées respectivement en Normandie et en Bretagne. Hermeés est un
lin textile alors que Oliver est un lin d'hiver oléagineux. Leur composition chimique a été déterminée par Alix
et al. [22]. Aprés un rouissage au sol, les plantes ont été teillées puis peignées. Les fibres de chanvre et de
sisal nous ont été fournies par la société AFT Plasturgie © elles sont utilisées pour le renforcement de
polypropylénes. Les fibres de chanvre sont issues d’un chanvre cultivé dans I'Aube, elles n’ont pas subi de
rouissage.

2.2 Protocoles expérimentaux

1.1.1 Essais de traction sur fibres unitaires

Des essais de traction sur des fibres unitaires de lin, de chanvre et de sisal ont été réalisés sur une
machine MTS équipée d’'un capteur de 2 N. Les fibres ont été sollicitées avec une vitesse de déplacement
de la traverse de 1 mm/mn jusqu’a leur rupture. Ces essais suivent les normes NFT 25-704 et ASTM 3379-
75 en tenant compte de la compliance du systéme. Environ 50 fibres ont été testées pour chaque type de
plante. Les fibres de lin utilisées pour ces essais sont issues d’un lot de variété Hermés.

1.1.2 Essais de nanoindentation

Les essais de nanoindentation ont été réalisés a l'aide d’'un nanoindenteur MTS XP muni d'un
indenteur de type Berkovitch. Les essais ont été réalisés en mode mesure de la raideur en continu (CSM)
avec une fréquence de 70 Hz. Les indentations ont été menées jusqu’a une profondeur fixée avec un taux
de cisaillement de 0.05 s. La force a ensuite ét¢ maintenue constante pendant 60s puis libérée jusqu’a
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atteindre 10% de sa valeur maximale afin d’évaluer et de corriger la dérive thermique pouvant exister. Les
modules ont ensuite été calculés selon la méthode proposée par Oliver et Pharr [23].

Les essais permettant de mesurer le module d’Young transverse ont été menés en fixant des fibres
unitaires sur des lames de verre. La profondeur d’indentation est dans ce cas de 500 nm et au moins 30
indents par type de fibres ont été réalisés.

Les propriétés longitudinales des fibres et des faisceaux ont été caractérisées sur leur section: les
fibres ont été incluses dans une résine thermodurcissable puis des coupes ont été réalisées grace a un ultra
microtome a l'aide d'un couteau de diamant. Cette technique de préparation de surfaces a été choisie et
validée apres avoir essayé diverses méthodes de polissage qui ne se sont pas révélées aussi efficaces et
performantes. Les cartographies réalisées sur les sections de fibres ont été obtenues avec des profondeurs
d’'indentation de 120 nm et des matrices de 10x10 ou 20x20 avec écarts entre indents de 1 ou 2 um selon
les cas. La détermination des modules d'Young transverses a été réalisée sur des fibres de chanvre, de
sisal et de lin fibores Hermés. Les cartographies sur sections transverses ont été réalisées sur des fibres de
lin de variétés Hermés et Oliver.

3. Résultats et discussion
3.1 Anisotropie des fibres

La figure 1 représente les courbes contrainte déformation obtenues en traction sur fibres unitaires pour les
trois types de fibres étudiés.

1800

1600 | | === Fibres de lin
e Fibres de chanvre
e Fibres de sisal

1400

Contrainte (MPa)

O T T T T
0,00 0,01 0,02 0,03 0,04

Déformation (%)

Fig 1 : Courbes contrainte déformation des fibres végétales étudiées obtenues en traction unitaire.

Les courbes contrainte déformation des différentes fibres mettent en évidence une zone de non
linéarité en début de courbe plus ou moins marquée selon le type de fibre. La deuxieme partie de la courbe
est linéaire et représente le comportement élastique de la fibre. Le module d’Young est calculé dans cette
zone. La présence de cette zone de non linéarité en début de courbe est attribuée a une réorientation des
fibrilles de celluloses qui sont orientées par rapport a I'axe de la fibre. La valeur de cet angle varie selon les
espeéces. Il est voisin de 20° pour le sisal [7] alors qu'il est d’environ 10° pour le chanvre [24] et le lin [6].

La figure 2 représente les courbes obtenues en nanoindentation lors de la détermination des modules
transverses pour les fibres de sisal, de chanvre et de lin.
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Fig 2 : Modules transverses des fibres végétales obtenus en nanoindentation.
Le tableau 1 nous indique les valeurs de modules d’élasticité longitudinaux et transverses obtenues
par traction sur fibres unitaires et nanoindentation ainsi que les rapports entre ces deux paramétres afin

d’illustrer I'anisotropie des fibres végétales. Les valeurs que nous avons obtenues pour les trois fibres
analysées sont cohérentes et en adéquation avec les données de la littérature [25, 26].

Fibres E, (GPa) E; (GPa) E,/Et Ref.
Chanvre 4452 +19.1 498 +1.52 8.94 -
Sisal 25.01 £12.9 3.85+0.87 6.50 -
Lin Hermeés 54.0 £+ 151 6.4 +0.35 9.22 -

Jute 39.4 55 7.16 [27]

Bocell® 46.6 £6.5 6.7 £0.3 717 [13]

Tab. 1. Modules transverses et longitudinaux des fibres végétales.

Les valeurs de modules transverses obtenues en nanoindentation paraissent également
satisfaisantes. Lors de travaux précédents Baley et al. [6] et Cichocki et al. [10] ont estimé le module
tranverse du lin et du jute respectivement aux environs de 8 et 5.5 GPa en utilisant des essais de traction
transverses et en analysant les résultats a I'aide d’expressions micromécaniques. Une récente étude de
Gindl [13] portant sur différentes variétés de fibres de cellulose a mis en évidence des modules transverses
mesurés par nanoindentation entre 4.9 et 6.7 GPa.

Les différences de modules transverses et longitudinaux relevées entre les différentes fibres peuvent
s’expliquer non seulement par les différences d’angles micro fibrillaires mais aussi par le taux de cellulose
qui varie entre les fibres, le chanvre et le sisal présentent en particulier un taux de cellulose d’environ 60%
[7, 8] alors que celui du lin est est supérieur a 75% [12, 22, 28]; or les propriétés mécaniques de la cellulose
sont tres supérieures a celles de la lignine, des hémicelluloses et des pectines, autres constituants des
fibres naturelles.

Les fibres végétales étudiées font toutes preuve d’'une grande anisotropie (entre leurs propriétés
longitudinales et transverses). Cette propriété remarquable des fibres a été mise en évidence par de
nombreux auteurs que ce soit par des estimations [6, 10] ou par des mesures directes comme ont pu le faire
Yu et al. [18] sur des fibres de bambou ou Gindl et al. [13] sur des fibres cellulosiques. Cependant, certains
de ces auteurs ont mesuré le module longitudinal par nanoindentation et non par traction classigue comme
nous avons pu le faire. Il a été démontré que ce module longitudinal obtenu par nanocindentation est
considérablement plus bas que celui obtenu par traction classique ou par des simulations numériques. Ce
phénoméne peut étre expliqué par le mode de sollicitation de I'indenteur Berkovitch qui en raison de son
inclinaison d’environ 25° fait qu’il n’est pas le mieux adapté pour la caractérisation de la structure complexe
et non orientée suivant I'axe de sollicitation qu’est la fibre végétale. Gindl et al. [13] considérent que ce point
conduit a une sous estimation du module.
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3.2 Etude de sections de fibres de lin Oliver par nanoindentation

Nous avons a présent travaillé sur des sections de fibres Oliver. L’échantillon que nous avons utilisé
pour ces essais est constitué d’une section de fibre entiére.

L’objectif de ces essais est de déterminer les modules d’Young longitudinaux de fibres de lin Oliver
par nanoindentation. Nous avons réalisé des cartographies a différents endroits de la tige. Ces essais ont
été réalisés sur des fibres situées au sein d'une tige entiére, sans qu’elles en aient été extraites. La
nanoindentation est une technique particulierement appropriée a ce genre d’investigation car elle permet de
caractériser différentes fibres sans déstructurer la plante ce qui est impossible en traction sur fibres unitaires
par exemple.

La figure 5 représente une section de fibre de lin similaire a celle que nous avons utilisée, les fibres
étudiées ont été choisies dans les faisceaux situés en périphérie de tige.

Figure 5 : Section de tige Oliver utilisée pour les essais de nanoindentation

Nous avons déterminé le module moyen d’'une fibre choisie au coeur d’un faisceau. Les résultats sont
présentés sur la figure 6.

Mmoo o= oo
R8x3:2m3

Figure 6 : Indentations réalisées dans une fibre au sein d’un faisceau

Nous remarquons que ces mesures sont trés homogénes et présentent des résultats trés voisins dans
les différentes zones de la fibre. Le module moyen mesuré est de 19,8 = 0,7 GPa sur 355 points. Nous
pouvons également remarquer que ces valeurs sont supérieures a celles mesurées sur des fibres de lin
Hermes [29] ce qui est contraire a ce qui a pu étre mis en évidence en traction classique [22].

Ce résultat montre que le fait d’avoir pu mesurer les propriétés mécaniques de la fibre directement au
sein de la tige, et sans avoir effectué d’extraction préalable, nous a permis de conserver au mieux ses
propriétés. En effet, cette fibre n’a pas été altérée comme cela peut étre le cas pour des fibres unitaires
extraites manuellement. Nous pouvons également penser que le fait d'indenter sur une fibre maintenue par
d’'autres fibres peut avoir un effet sur la rigidité de cette fibre pendant l'indentation. En effet les volumes
environnants qui sont déformés au cours de la mesure sont ici d’'une rigidité supérieure a la résine
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d’enrobage qui entoure la fibre lors de l'indentation d’'une fibre unitaire. La caractérisation d’'un volume en
nanoindentation est influencée par les conditions aux limites.

3.3 Etude de I'influence du rouissage de fibres de lin Hermés par nanoindentation

Les figures 3 et 4 présentent les cartographie des valeurs de modules obtenues en nanoindentation
dans une section de fibre de lin Hermés vert et une section de lin Hermés roui grace a des matrices de 10
x10 points ainsi que les photos de ces zones étudiées au microscope optique. Le rouissage est une
opération qui consiste a laisser étendues en plein champ les tiges de lin aprés leur arrachage. Il permet aux
microorganismes de dégrader les ciments liants les fibres entre elles et les faisceaux de fibres avec le reste
de la plante. Ce traitement facilite la séparation des fibres.

—

Position des indents (um)
iR 3

. 22

16
18
I 20 o o

] \ iy
Position des indents (um)
Figure 3 : Cartographie des modules d’Young (a) et photographie optique (b)
d’une coupe de fibre de lin Hermes verte

Position des indents (um)

Position des indents (um)

Figure 4 : Cartographie des modules d’Young (a) et photographie optique (b)
d’une coupe d’une fibre de lin Hermeés rouie

Ces représentations permettent de parfaitement retracer les contours des fibres par le biais des
valeurs de modules relevées. En ce qui concerne le lin roui, nous pouvons observer que les valeurs de
modules augmentent progressivement vers le cceur de la fibre. Cette zone centrale comportant des valeurs
plus importantes correspond a la couche S2 de la fibre. Elle présente un arrangement fibrillaire et un
pourcentage de cellulose plus importants que les couches externes et donc de meilleures propriétés
mécaniques. Nous pouvons remarquer également sur ces deux images que la présence des lumens se
traduit par des baisses localisées du module.

Ces essais nous ont permis de calculer la moyenne des modules mesurés dans la section des fibres
présentes sur les différents faisceaux analysés. Les résultats sont présentés dans le tableau 2.
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Fibres Nombre de points E, (GPa)
Lin vert 149 152+1.4
Lin roui 89 12.7 £ 1.1

Tableau 2.Modules mesurés en nanoindentation sur différents faisceaux de fibres de lin.

Les valeurs moyennes obtenues dans la partie centrale des fibres semblent tout a fait pertinente et en
accord avec les travaux cités précédemment qui font état d’une forte sous estimation du module longitudinal
lorsqu’il est mesuré en nanoindentation par rapport a la traction sur fibres unitaires. A titre de comparaison,
Gindl et al. [13] ont mesuré un module longitudinal sur des fibres de cellulose de 18.2 GPa contre 46.6 GPa
en traction classique.

Comme nous le montre I'image optique (Fig. 4b), les fibres rouies présentent une nette séparation au
sein du faisceau ce qui n’était pas le cas pour le lin vert, nous indiquant I'effet du rouissage sur
l'individualisation des fibres. Ce phénomeéne est également bien visible sur la cartographie des modules ou
la séparation entre les fibres est particulierement visible. Nous pouvons également remarquer la présence
des lumens qui apparaissent nettement, a la fois en microscopie mais également lors de la reconstitution de
la cartographie des modules grace aux essais de nanoindentation.

Notons une importante différence de module d’élasticité entre les lins verts et rouis au profit du lin
vert. La perte de module occasionnée par le rouissage est dans notre cas de 16.4% en moyenne. Les
valeurs obtenues pour le lin vert paraissent relativement faibles mais il s’agit ici d’'un lin prélevé avant la
maturité de la plante.

3.4 Remarques et réflexion sur les valeurs mesurées

Ces différents résultats montrent I'intérét de la nanoindentation pour la caractérisation fine des parois
des fibres naturelles. lls s’avérent extrémement prometteurs et demandent a étre poursuivis. Néanmoins ils
ouvrent de nombreuses questions et un certain nombre de points doivent encore étre étudiés.

Les valeurs de modules d'Young longitudinaux obtenues en nanoindentation sont comme nous
'avons souligné dans la premiére partie beaucoup plus faibles que celles obtenues en traction classique.
Cette différence peut s’expliquer par le mode de sollicitation et la structure anisotrope des fibres. En effet,
une fibre est constituée de différents éléments et de nombreuses couches composées notamment de micro
fibrilles de cellulose qui se révélent extrémement performantes lorsqu’elles sont sollicitées en traction mais
dont les propriétés sont moindres lors d’'une déformation en compression comme c’est le cas pendant un
essai de nanoindentation.

Nous devons axer nos futures recherches sur la compréhension de la valeur mesurée en
nanoindentation dans ce type de matériaux ; en effet, en raison de I'anisotropie et de la structure complexe
des fibres, il est difficile de connaitre exactement les volumes sollicités, I'influence du lumen, de la matrice
d’enrobage ou des fibres environnantes sur les mesures. Les conditions aux limites, en particulier, jouent un
r6le prépondérant sur les valeurs mesurées.

Il apparait également indispensable de s’interroger sur la méthode de dépouillement et sur la
géométrie de [lindenteur lui-méme. Les valeurs de modules dYoung transverses obtenues en
nanoindentation sont généralement surestimées, ce phénomeéne pouvant étre attribué a linclinaison des
flancs de l'indenteur Berkovitch [13].

Enfin, une meilleure compréhension d’'une part des mécanismes de déformation ayant lieu durant
l'indentation et d’autre part de I'influence du milieu au voisinage de I'indent, pourra étre obtenue en couplant
ces manipulations avec des observations en microscopie a force atomique.

4. Conclusion

Lors de cette étude, nous avons étudié les rigidités transverses et longitudinales de différentes fibres
naturelles par nanoindentation et traction longitudinale. Les différents résultats obtenus montrent I'intérét et
la pertinence de la nanoindentation pour mener a bien de telles caractérisations. Nous avons pu mettre en
évidence l'anisotropie tres marquée des fibres végétales étudiées grace a la détermination originale de leur
module transverse par nanoindentation.

Notre étude a été complétée par des essais de nanoindentation sur des sections de fibres unitaires et
présentes au cceur de faisceaux de fibres. Nous avons pu mettre en évidence une dégradation des valeurs
de modules sur des fibres ayant subi un rouissage. Ce phénomeéne avait déja été mis en évidence par
traction classique.

Par ailleurs des cartographies de modules réalisées sur différentes zones de tiges entiéres ont montré
des variations de modules selon la position des cellules dans le diamétre de la tige.
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Ces différents points doivent toutefois étre modérés par les nombreuses questions qui subsistent sur
la validité des mesures, de nombreux parameétres restent encore a explorer pour une meilleure
compréhension, ce qui ouvre de grandes perspectives expérimentales.
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