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Résumé :

Ce travail vise I’amélioration des caractéristiques mécaniques dans la structure anisotropie du
liege par un traitement thermique écologique par le test du coefficient de diffusion massique en régime
transitoire. On a testé des cycles de traitement thermique avec trois taux de chauffe (0.5, 1, et 5°C/min)
et un palier d’homogénéisation de 175°C dont le profil a été déterminé grace au support d’analyses de
TGA et IR.

Le calcul du coefficient de diffusion apparent (Dapp) par identification paramétrique a été effectué
en se basant sur des nouveaux protocoles expérimentaux qui regroupent le traitement thermique a haute
température (THT) et 1’ébullition. La valeur moyenne de Dqyp est déterminée par calage du modele
théorique avec les résultats expérimentaux obtenus par la méthode conductimétrique. Les résultats
obtenus montrent bien que le Dqpp, le plus faible, a été obtenu dans le cas de 1’ébullition avant THT avec
un taux de chauffe de 0,5°C/min. Ce résultat est confirmé par une analyse de MEB. L’optimisation par
le Bat-Algorithme a donné une valeur de ’ordre de 10>’m?.s! avec une incertitude relative de 107,
Notons que la valeur de D, est affectée par le protocole de traitement (Da< Dg < Dc), le taux de
chauffage (Do socimin<Di°c/min< Dsec/min), €t la direction de découpage (Dr< D1< Dg).

Mots clés: liege, taux de chaleur du cycle THT, Ebullition, modéle de diffusion, optimisation, TGA, IR.

Abstract:

This work aims to improve the mechanical characteristics in the anisotropic structure of cork by
an ecological thermal treatment through the mass diffusion coefficient test in transient mode. Thermal
treatment cycles were tested with three heating rates (0.5, 1, and 5°C/min) with the level of
homogenization at 175°C which the profile was determined through TGA and IR analyses.

The calculation of the apparent diffusion coefficient (Dspp) through adequate parametric
identification was performed by using new experimental protocols that combine high temperature heat
treatment (HTT) and boiling. The average value of Dy, is determined through calibration of the
theoretical model with the experimental results obtained by the conductimetric method. The obtained
results show clearly that the lowest D,y is obtained when HTT is preceded by boiling and when the heat
rate is 0.5°C/min. This result is confirmed by ESM analysis. The optimization by using the Bat-
Algorithm allows to determine the Dqpp in the order of 10"?m?.s™! with a relative error of 107. It is worth
noting that the D.p, value is affected by the HTT protocols (Da<Dg<Dc) and the heating rate
(Do.sc/min<D1ecmin<Dsec/min) as well as the direction of cutting (D.<D1<Dg).

Key words: Cork, Heat rate of THT cycle, Boiling, Diffusion model, Optimization, TGA, IR.
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Introduction Générale

Depuis la nuit des temps et de par sa composition, le liége naturel est considéré comme
un matériau doté de qualités exceptionnelles. Il est toujours préféré et demandé par les
spécialistes du batiment et les producteurs viticoles. De nombreuses références a ce produit et
a ses applications variées ont été citées. Environ 3000 avant JC, le liege fit déja utilisé dans le

matériel de péche a travers le monde.

Au XVllle siecle, alors qu'il était en Angleterre, le médecin Robert Hooke obtint les
premiéres images microscopiques du licge a I'aide d'un microscope qu'il avait lui-méme congu.
En France, le moine Dom Pierre Pérignon, trésorier de l'abbaye de Hautvillers, commenga a
utiliser du liege pour sceller des bouteilles de son célebre champagne ; Un choix qui a duré au

fil des années et qui est toujours maintenu.

Cependant, la culture systématique des grandes foréts de lieége qui caractérisent la
péninsule ibérique et que I’on trouve encore en Catalogne et au Portugal, ne date que du XVIlle
siécle, lorsque la production de bouchons en liege est devenue 1’objectif principal. C'est
¢galement a cette époque que le chimiste italien Brugnatelli a déterminé sa composition
chimique et que le premier recueil sur la culture du chéne-liege a été publié au Portugal en 1790

par Joaquim Sequeira.

Au 19¢me siecle, pour la premiere fois, de nouvelles applications industrielles du liege
ont vu le jour, telles que l'aggloméré simple ou blanc pour revétements de sol, découvert par
les Américains. A la fin du siecle, a Reims, en France, les premiers bouchons, en liége naturel,
collés ont commencé a étre fabriqués. Au-dela, les principales préoccupations de l'industrie du
batiment comprennent le développement des alternatives aux matériaux de construction qui
réduisent la quantité d'énergie dépensée. La biomasse lignocellulosique représente une source
de matieres premicres renouvelables, biodégradables, 1égeres, abondantes et de bon marché, ce
qui la rend attrayante pour le développement de produits durables [1, 2]. Les pays de la
Méditerranée sont les principaux producteurs mondiaux de liege. L’ Algérie détient environ un
14% de la superficie totale des arbres de liege et produit environ 4% du liege au niveau mondial.
La superficie mondiale de chéne liege est de 1’ordre de 2,16 millions d’hectares. La totalité de
cette superficie qui représente les foréts de chéne liege a 1’état naturel se trouve répartie sur sept
pays du pourtour méditerranéen, a savoir : le Portugal, I’Espagne, 1’Algérie, le Maroc, la

Tunisie, I’Italie et la France. Avec ses 100 000 hectares environ de forét de chéne liege dont 45
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500 ha de chéne-liége productif, d’une production de liege d'environ 301.000 t/an [3]. Les foréts
de chéne-liege sont extrémement bien adaptées aux régions semi-arides du nord de I’ Afrique et

du nord de I’Europe.

Ces foréts, empéchant la désertification, donnent lieu a d’autres avantages
environnementaux (séquestration du CO», cycle hydrologique, etc.) et constituent un habitat
important pour de nombreuses espeéces animales et végétales.

Le liege est 1'écorce du chéne-liege (Quercus suber L.) ; c’est une ressource renouvelable et
¢cologiquement compatible et qui répond aux exigences du développement durable actuel tout
en suscitant un intérét croissant dans divers domaines. Les énergies nécessaires a la production
et a la transformation du liége sont faibles et son recyclage en fin de vie est facile [4]. Les

déchets issus de la transformation du licge sont valorisables et facilement gérables.

Le liege, un matériau cellulaire naturel, présente d'excellentes caractéristiques physiques
et chimiques, telles que la résilience, I’¢lasticité, I’imperméabilité aux liquides et aux gaz, les
isolations thermique, acoustique et vibratoire. Ses propriétés uniques proviennent de sa
structure cellulaire fermée [3,]. Ces caractéristiques font que cette matiére premieére convient a
diverses utilisations dans différents domaines, a savoir les bouchons, les cannes a péche, les
bouées, les batiments, les chaussures et les industries automobiles. Les caractéristiques physico-
mécaniques du liege en font un excellent matériau pour 1'isolation thermique, par exemple dans
les chambres froides ou des charges de compression sont présentes, ainsi que pour l'absorption
acoustique (studios d’enregistrement, par exemple) et les vibrations (machines). Ses propriétés
de récupération en compression en font le matériau de choix pour les joints et joints de

construction civile, les instruments a vent et les moteurs a combustion [6].

Toutefois, le liege est un matériau particulicrement sensible a son environnement.
Lorsqu’il est utilisé en tant que matériau, il présente certains défauts liés notamment a son
anisotropie de point de vue isolation. De plus, des agents de dégradation tels que les
champignons lignivores ou les insectes xylophages sont également un frein a la mise en ceuvre
du liege en conditions exposées. Le caractere hydrophile de la matiére lignocellulosique est
¢galement responsable de problémes de compatibilité entre fibre et matrice. Tous ces défauts

nécessitent des études de performance, donc des traitements d’amélioration ou de préservation.

Un nouveau matériau obtenu par traitement du liege a été proposé avec des propriétés

mécaniques améliorées, pour un avantage économique et un meilleur impact environnemental.
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En effet, les propriétés améliorées uniques pourraient étre traduites de maniere plus
rationnelle en de nouveaux matériaux a valeur ajoutée importante. Il reste difficile de garantir
le gain sur d’autres propriétés recherchées (phonique, antivibratoire) et de préserver les pertes
sur les qualités que I'on voudrait. Ce constat montre que des études fondamentales sont encore
nécessaires pour appréhender précisément les cycles de traitements adéquats. Dans ce contexte,
cette étude se propose d’apporter un nouvel horizon sur la diversification des applications du
licge traité thermiquement a haute température et par ébullition grace a I’utilisation de
techniques expérimentales a caractére fondamental d’une part et a la modélisation et
I’optimisation des parametres du licge. Notre objectif est d’obtenir un cycle de traitement
suffisamment réaliste pour étre prédictif sur une large gamme de variation des différents
paramétres : conditions opératoires (vitesse de chauffage, gaz de traitement, palier
d’homogénéisation, vitesse d’agitation et la nature du soluté) et caractéristiques du matériau
(sens de coupe, I’épaisseur, la région, classe et 1’age). Il sera alors possible de déterminer le
traitement thermique judicieux en fonction de I’utilisation souhaitée. Tout naturellement, ceci
nous amene donc a définir les lignes directrices de ces travaux se rapportant a cette thése de la

maniére suivante :

Le premier chapitre sera consacré a la synthése bibliographique sur le choix des
Matériaux isolants pour le batiment et I’impact des leurs caractéristiques aussi bien sur la
performance d’isolation que sur I’environnement. Ce chapitre a été complété par la présentation
des Propriétés des matériaux isolants basées sur les phénoménes de transport (thermique,
matiere et phonique) pour conclure sur I’intérét de recherche de nouveaux biomatériaux. Vu
son importance de ses qualités, la fin de ce premier chapitre sera dédi¢ a la présentation de 1'état
de I’art du chéne-liege en se focalisant tout particulierement sa composition chimique, sa texture
ainsi que les différents procédés de traitements visant I’amélioration des propriétés isolantes de
tel matériau. On accordera un soin particulier au traitement thermique a haute température et/
ou I’ébullition, ou on pense qu’ils conduiront a une modification profonde des propriétés
diffusives du liege d’une part et contribue a réduire son hydrophilie dans 1’objectif d’exténuer

le transfert de mati¢re dont la conséquence immédiate est 1’isolation d’autre part.

Le deuxiéme chapitre intitulé expérimentation se concentre sur la description des
dispositifs et techniques expérimentales qui seront développées et/ou appliquées pour
caractériser ce nouveau biomatériau. Notons que 1I’impact des parametres (sens de coupe, cycle

thermique) sur les caractéristiques sera abordé par diverses méthodes : tests physiques (densit¢),
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mécaniques (la porosité et la tortuosité), thermiques (ATG/DTG), massique (mesure de la

conductivité¢ massique (Conductimétrique) et chimique (IR).

Pour une étude plus compléte, la modélisation du transfert massique et la détermination
du coefficient de transfert massique par calage des données expérimentales résultant des
protocoles retenus dans le cadre de cette étude fera 1’objet du troisiéme chapitre. Pour

I’optimisation des valeurs du coefficient de transfert massique, on recourra a Bat algorithme.

Pour donner aux industriels la possibilité d’exploiter nos résultats, on présentera le
quatrieme chapitre ou on donnera un récapitulatif de principaux résultats avec interprétations.
Toutefois, on mettra I'accent sur I’exploitation de 1’ensemble des résultats obtenus suivant les

cycles et le protocole du traitement.

Enfin, une conclusion couronnera cette étude ou on se focalisera sur les caractéristiques
améliorées du produit avec un éventail de perspectives qui sera mis a la disposition du futur

chercheur intéressé par contribuer a diversifier davantage ’utilisation de ce biomatériau.
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I.1 Introduction

Le batiment est le grand consommateur d’énergie dans tous les pays et surtout dans les
régions aux conditions climatiques pénibles. Le choix des matériaux pour la construction du
batiment devrait satisfaire les besoins ressentis par l'utilisateur ainsi que les besoins de
développement de la société, sans causer d'impact négatif sur l'environnement. Ces dernicres
années, la prise en compte des aspects environnementaux dans le secteur du batiment et de
I’industrie durables et plus efficaces de point de vue consommation d’énergie et de confort a
pris de I'ampleur. La mise en ceuvre de cette idée stimule la recherche des matériaux ou de
structures offrant un meilleur parametre d’isolation thermique, massique, phonique et
antivibratoire. Egalement, il est nécessaire d’harmoniser le plus possible ces paramétres entre
eux pour donner un matériau plus ou moins cohérent aux différents aspects d’isolation en

pratique.

Les matériaux utilisés en isolation des batiments sont obtenus a partir de sources
naturelles traitées [7, 8] ou de produits pétrochimiques [9] ou des alliages entre eux [10]. Une
telle approche peut constituer une alternative viable aux matériaux conventionnels pour les
applications actuelles et futures [11, 12]. En outre, les récents progrés de la science des
matériaux incluent l'utilisation de fibres naturelles, de polymeres biosourcés, de matériaux

recyclés, de métaux poreux, de nouveaux composites et de matériaux intelligents [13].

Une analyse effectuée par [14] montre que la laine minérale, le polyester et les plastiques
dominaient le marché mondial des isolants thermiques phonique et vibratoire, méme, devant
les matériaux naturels ou recyclés [15, 16]. L’ampleur des matériaux naturels dans la nature a
encourage les chercheurs de trouver de matériaux naturels ou recyclés qui répondent aux deux

ou trois parameétres de performance d’isolation a la fois.

La pression croissante des marchés de batiment et I’industrie sur les matériaux naturels
et durables contribue a 1’attrait naturel du liege ou de composite polymeére-liege le plus connu

[17].

El bakkouri et al. [ 18], Moreira et al. [ 19] ont démontré une faible conductivité thermique
des composites en liege. Cette combinaison de caractéristiques fait du liege un matériau de
construction attrayant qui peut étre une contribution précieuse pour rendre les batiments plus
écologiques et plus durables avec la possibilité de les réutiliser ou de les recycler dans d’autres

secteurs [20].
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Certaines propriétés doivent étre approfondies dans la gamme naturelle, telles que la
durabilité, la diffusion de masse et I’amortissement de vibration. Des travaux sont menés dans

ce sens avec la concentration sur un seul parameétre [21].

Le liege est le meilleur parmi les isolants naturels. Il a toutes les qualités : potentiellement

parfait au niveau thermique, massique, antivibratoire et acoustique.

Lorsque les produits synthétiques non-écologiques tels que les polyesters, polyuréthanes
et PVC et d’autres, sont expansés, ils deviennent des trés bons isolants thermiques, par contre

cette structure le rend facilement inflammable, non dégradable en fin de vie.

La mise en ceuvre des mousses polyuréthanes entraine des risques importants ; Il est tres

toxique, réactif, irritant et trés volatil.

Pour ces constats, on a choisi de travailler sur le liege dont on étudiera ses parametres
physico-chimiques [22, 23]. Aprés la description physico-chimique, des tentatives pour
améliorer les performances structurelles seront entreprises. La dégradation thermochimique du
licge a été étudiée par [24] sur une plage de température de 150°C a 450°C et il a prouvé qu’elle
est fortement dépendante de la température qui provoque une perte de masse. Des effets ont
également été observés dans la structure cellulaire du lieége. Une étude expérimentale du
traitement par ébullition a été faite par [25,26] ; ce dernier provoque un changement structurel

dont I'atténuation des ondulations de la paroi cellulaire.

Au-dela de cette synthese, on va travailler sur un nouveau procédé de traitement qui
conduit a un nouveau matériau, avec des propriétés ameéliorées, compatible a plus d’un secteur

d’utilisation, c’est le liége traité a haute température avec ébullition.

Les nouvelles propriétés des matériaux isolants sont particuliérement basées sur les
phénomenes de transport (thermique, matiere et phonique). Etant intéressé par la diffusion dans
le milieu poreux, nous rappelons quelques principes relatifs a la cinétique de transport avec les
différents modeles qui régissent la diffusion en régime transitoire de la phase liquide au sein ce
matériau poreux. Pour ce faire et faciliter la lecture aux néophytes, nous apporterons des
définitions précises de tous les parametres entrant en ligne de compte dans le phénomene de
diffusion et de présenter 1’état évolutif de 1’exploitation du liege compte tenu de ses propriétés
intrinseéques. Cette analyse portera sur les données bibliographiques propres au licge qui sera

axée sur les propriétés physiques chimiques et mécaniques.
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1.2 Matériaux isolants et leur évolution
1.2.1 Position du probléme

Les questions relatives a la fourniture de constructions en termes de colt, de processus
de fabrication des matériaux et d’impacts environnementaux des matériaux de construction sont
une préoccupation majeure de 1’industrie de la construction, tant au niveau isolation, légereté
et cott. Il est impératif que chaque construction puisse résister et s’adapter aux rigueurs du

climat, de I'environnement et de confort (thermique, bruit et vibration mécanique).

De ce fait, les ingénieurs ont ét¢ amenés a remplacer les matériaux naturels d’isolation
par des produits a base de dérivés synthétiques de la pétrochimie au détriment de la faible
disponibilité de matériaux locaux généralement capables de résister a 1’épreuve d’isolation ou

a leur cott élevé [27].
[.2.2 Matériaux synthétiques

Le polyester étant I’un des principaux matériaux d’isolation thermique et phonique
utilisés dans la construction, dans des pays en développement comme 1’Algérie car le
coefficient de diffusion de I’eau dans le polymére est compris entre 101% et 1013 m?s! a
température ambiante. Les polyméres synthétiques, d’une masse volumique faible, sont trés

hydrophiles et peuvent absorber jusqu’a 2% en masse d’eau [28].
1.2.3 Matériaux composites

Il existe un intérét croissant pour le développement de nouveaux matériaux qui améliorent
l'utilisation optimale des ressources naturelles dans 1’isolation. Les fibres naturelles telles que
le jute, le coco et le sisal appartiennent a cette catégorie [29]. Les chercheurs ont proposés un
composite polymere hybride de fibres naturelles synthétiques. Parmi ces matériaux, on trouve
Wang [30] qui a proposé le polyéthyleéne haute densité (PEHD) renforcé aussi bien de fibres
d'ananas que de fibres de coques de riz. Pour un taux d’intégration de fibre naturelle de 50%,
le coefficient de diffusion est de 4.63x10° m?/s [30].

Les études ont montré que l'ajout des taux ¢€levés de fibres naturelles dans la structure
hybride naturel-synthétique jusqu'a 50% en poids entraine une augmentation des propriétés

d'absorption d'humidité et une diminution des propriétés mécaniques [31].
1.2.4 Contexte de recherche

La mise en ceuvre de matériaux d’isolation thermique, massique, antivibratoire et

phonique optimisés est considérée comme ’une des principales stratégies visant a améliorer

7
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leur efficacité d’isolation. En effet, 1'utilisation de matériaux d'isolation dans le monde a
considérablement augmenté ces derniéres années [32], ce qui ouvre le débat sur l'impact de ces
matériaux sur I’environnement tels que la qualité de reproduction de déchets ou 1’épuisement

des ressources naturelles.

L'utilisation de matériaux d'isolation thermique bio-sources est considérée comme une
alternative pour réduire ces impacts environnementaux, bien que ces matériaux ne soient encore
utilisés que de maniere marginale. Lorsque les aspects d’isolation sont combinés, la question
est de trouver un matériau isolant qui convient le mieux pour améliorer l'efficacité énergétique

des moyens de conditionnement en tenant compte des points suivants :

e Les bonnes propriétés des matériaux isolants naturels et/ou traités comparativement aux
matériaux isolants synthétiques, ce qui réduit le colit par la réduction de 1'épaisseur de
la couche isolante.

e Développement de nouveaux matériaux ayant une résistance thermique, massique et
phonique plus élevée que les matériaux déja existants.

e Recherche de nouveaux matériaux isolants ou améliorés dotés de :

» Meilleures propriétés techniques liées a la conductivité thermique et massique,
au facteur d’atténuation phonique, a la densité, a la résistance au feu.

e De point de vue environnemental : La phase de traitement et de gestion de déchets
(recyclage, incinération, etc.) ne doivent pas occasionner de problémes de santé aux

especes vivantes.
1.2.4.1 Intervention des experts et évaluation

Au cours de la recherche de nouveaux produits, les producteurs de matériaux isolants sont
appelés a fournir des données sur les produits spécifiques a 1’isolation dont leurs domaines
d’utilisations. Les données recueillies des différents producteurs de matériaux isolants laissent

subodorer qu’ils n’avaient pas une réponse claire dans le cas d’isolation combinée.

Des études préliminaires sur 1’isolation combinée montrent qu’une réflexion doit étre

faite sur la quantité et les types de matériaux a utiliser.
1.2.4.2 Propriétés des matériaux isolants

Pour qu'un matériau soit considéré comme un matériau isolant, il doit posséder certaines
propriétés physiques, en plus de sa densité. Cette derniére influe sur les propriétés des matériaux

utilisés dans les différents domaines d’isolation.
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1.2.4.2.1 Exigence d'isolation thermique

La raison d'étre des matériaux isolants est leur faible conductivité thermique dont la
conséquence est le faible flux de chaleur. Par conséquent, 1°intérét maximal doit se focaliser sur
réduction de la conductivité thermique des composites renforcés de polymeéres dont I’impact

est I'amélioration de la capacité d'isolation thermique tout en étant ignifuges.
1.2.4.2.2 Exigence d’isolation massique

Les problémes d’humidité résultant de la condensation de la vapeur d'eau doivent étre
évités car ils peuvent entrainer des dommages structurels, des ponts thermiques froids ou des
zones humides qui constituent un terrain propice a la moisissure. Si de l'air chaud humide
diffuse a travers le matériau isolant, la vapeur d'eau pourra subir une condensation en son sein.

La résistance relative de diffusion d'un matériau isolant p définie par :

Résistance a la dif fusion de vapeur d'unmatériau d'épaisseur d

= I.1
H Résistance a la dif fusion de vapeur d'unecouche d'aird'épaisseur d (L1)
Est un indicateur utile pour la qualité¢ des matériaux isolants ainsi que sur leurs

applications pratiques.
1.2.4.2.3 Exigence d’isolation phonique

Le bruit en tant que danger grave pour la santé, il est devenu 1’un des facteurs les plus
importants pour lesquels I’industrie consacre une grande partie de ses efforts. L'efficacité de
I'absorption est directement liée a 1'épaisseur et a la porosité du matériau. Pour caractériser un
matériau il est nécessaire de calculer son coefficient d'absorption ainsi que son coefficient de

transmission, définis comme suit :

énergie transmise (2)

Coefficient de transmission ¢ =

(1.2)

énergie incidente (1)

énergie absorbée (4)

Coefficient d'absorption a =

(1.3)

énergie incidente (1)
Ou «a est en fonction de la fréquence avec :

a = 0 : Matériaux parfaitement réfléchissants

a = 1 : Matériaux totalement absorbants.
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O Son incident

(©) @ Son transmis
Q@ Son réfléchi
@ Son absorbé
O Matériel

Figure 1.1 : Caractéristiques phoniques d’une paroi.

1.2.5 Développement de nouveaux biomatériaux

Apres I’utilisation de matériaux organiques (pétrochimie et ressources renouvelables) et
matériaux inorganiques, la recherche est concentrée sur la catégorie "matériaux combinés". Les
développements récents soutiennent 1’utilisation des fibres naturelles couramment utilisées
dans I’industrie en tant qu’alternatives aux produits a base pétrochimie dans ces matériaux
combinés. Ces fibres naturelles présentent une porosité élevée, ce qui leur confére une densité
apparente faible et, par conséquent, une conductivité thermique faible [33]. Leur disponibilité
a partir de ressources renouvelables et biodégradables est considérée comme l'un de leurs
principaux avantages par rapport aux isolants pétrochimiques d’une part et elles présentent un
inconvénient dont le coefficient de diffusion massique ¢levé affecte considérablement leur

durabilité d’autre part.

Tous ces matériaux ne répondent pas rigoureusement aux exigences des ingénieurs pour
couvrir les différents domaines d’isolation. Dans ce cadre, notre contribution est axée sur
I’amélioration par un traitement thermique écologique d’un biomatériau (Liege) trés 1éger qui

est déja doté des performances d’isolation meilleures.
1.2.6 Objectif et technique

Les caractéristiques physiques du liége, consignées dans le tableau 1.1, montrent qu’il est
un matériau isolant universel de bonne qualité. Toutefois, pour concurrencer d’autres matériaux
dans les différents domaines d’isolation, on doit recourir a I’amélioration des caractéristiques
d’isolation en modifiant les propriétés de la structure physique influencant les conductivités

thermique, massique et le facteur d’atténuation phonique ou vibratoire.

Le procédé de traitement thermique peut fournir nouveaux produits dérivés de liege de
reproduction, avec la conservation de la dimension géométrique de la nouvelle texture

physique.

10
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Tableau I.1 : Propriétés thermo-physiques du licge.

Sens de coupe Radial Tangentiel |Longitudinal | Réf
Propriétés Physiques
Coefficient de friction (liége / liége), bouilli 0.9 0.77 [34]
Densité (kg / m?) 120-180 160240 [35]
Conductivité thermique (W/m.K) 0.045 [36]
Conductivité électrique (S/m) lé ;51%10 1.67x 1073 (350°C) | [37]
Résistivité acoustique (Kg/m?.s) 1.2 % 10° [38]
Chaleur Spécifique (J/Kg.K) 350 [36]
Diffusivité thermique (m? /s) 1.0x10°° [36]
Diffusion massique (m%/s) 7,44x10712 | 5,19x10"2 | 4,67x10"2 | [39]

1.2.7 Traitement des biomatériaux

Dans le domaine de traitement des biomatériaux, une large technique expérimentale est
disponible pour les rendre plus durables avec des performances mécaniques et de qualité plus
stables. Cette stabilité biologique est reli¢e directement aux différentes réactions de dégradation

que peut subir le matériau par traitement chimique, physique ou thermique.

On préserve notre biomatériau par un traitement adapté selon la classe de risque
d’attaques biologiques et les caractéristiques physiques. Aujourd’hui, on trouve parmi les plus

fameux produits de préservation des biomatériaux :

e Les produits huileux et les créosotes qui sont utilisés pour un matériau exposé aux
intempéries et au contact du sol ;

e Les produits en solution organique : les plus connues sont le PCP (pentachlorophenol) et
le DDT ou le lindane. Malheureusement, ces produits sont cancérigenes ;

e Les produits hydro-disperibles : Ce sont des émulsions aqueuses composées de matieres

actives et des co-solvants (éthers de glycol) ;

11
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e Les produits hydrosolubles : Ils contiennent des sels ou des oxydes minéraux, et
préservent les matiéres actives du chrome et surtout de I’arsenic qui peut étre délavé par

contact.

Il est de pratique courante de les traiter avec des émulsions huile dans eau. L'une des
compositions d'imprégnation les plus largement utilisées est une solution acide de chrome, de
cuivre et d'arsenic (CCA). Une autre composition aqueuse, couramment utilisée dans
I'imprégnation de bois, est une solution ammoniacale de produits chimiques de traitement
insolubles dans l'eau tels que des sels comprenant du cuivre et de l'arsenic. Pour une
conservation efficace des biomatériaux, alors que le traitement avec des solutions alcalines [40],
d’autres techniques de traitement pour la conservation du liege et du bois comprennent un
mélange de créosote et d'un polymere qui lui est miscible en toute proportion a environ 150°C
(200°F) sont utilisées pour traiter les surfaces afin de prolonger la durée de vie du biomatériau

[41].

D’autres traitements de qualité spécialement appliqué au liege, une invention [42]
concerne un procédé de traitement des bouchons en liege pour bouteilles de vin, consistant a
traiter le licge avec une enzyme oxydant le phénol. Le traitement avec une enzyme oxydant le
phénol réduit la teinte / astringence caractéristique du liége qui est souvent conférée au vin en
bouteille. Mais la tendance actuelle est de traiter le liege sans 1’ajout des éléments dans la
structure cellulaire. Le traitement thermique des biomatériaux a beaucoup attiré 'attention des
chercheurs en Europe et récemment en Amérique du Nord en tant que méthode de protection
des biomatériaux poreux respectueux de l'environnement [43]. Parmi, I’ébullition du liege
intervient de fagon prépondérante dans le comportent mécanique et la durabilité du matériau

[25] car elle lui confere une bonne élasticité avec un changement dans les pores et les lenticelles.

Malheureusement, ce traitement n’atteint plus les objectifs souhaités, car il influe sur des
performances requises en isolation. Cette étude visait a combler le manque de connaissances
sur 'impact du traitement sur les performances mécaniques du liége. Pour cette raison, on
propose de jumeler ce traitement par un traitement a haute température. Elle s’articule sur une
montée progressive en température du liege en 1’absence d’oxygene (I’atmosphere inerte

ralentie les réactions thermochimiques et favorise le controle du cycle de torréfaction).

Etant une étape entre le séchage et la carbonisation, ce traitement est une pyrolyse

économique qui s’effectue dans un intervalle de température de 168°C et 260°C.

12
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1.3 Propriétés et caractérisations des matériaux isolants

1.3.1 Propriétés hygroscopiques des milieux poreux

Le liége est un biomatériau hygroscopique qui peut absorber 'humidité de l'air et la

stocker sous forme liquide dans ses pores, par mécanismes d’absorption ou d’adsorption.

1.3.1.1 Eau dans le milieu poreux

La teneur en eau ou la teneur en humidité, caractérise 1’état hydrique d’un matériau. Elle
est utilisée dans un grand nombre de domaines scientifiques et techniques et est exprimée sous
la forme d'un rapport pouvant aller de 0 (totalement sec) a la valeur caractéristique de la
saturation des matériaux. Elle désigne la quantité d'eau liquide qui peut étre contenue dans les
pores de liege. L humidité propre du solide mouillé (Hm) représente le rapport de la masse d’eau
contenue dans le matériau (Mw) a la masse du matériau totalement sec (Ms). Elle est exprimée

en kgeaw/kgmsec par la relation suivante :

H, =% (IL4)

M

Le liege est un matériau ligno-cellulosique hygroscopique. L'eau est I'un des constituants
nécessaires au développement et a la croissance des arbres vivants et constitue une part
majoritaire de 1'anatomie des arbres verts, retenue par des liaisons chimiques. La teneur en eau
du liege de reproduction se présente d’une quantité moyenne de 3.1 % sous plusieurs phases

[44], eau libre, capillaire et li¢e (Fig. 1.2).

Eau capillaire

Eau liée
Eau de constitution

Niveau de I’eau libre

Eau libre

Figure 1.2 : Différentes formes de I’eau dans un milieu poreux.
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1.3.1.1.1 Eau libre ou capillaire

Elle se trouve dans les micropores des parois cellulaires et elle est soumise a une pression

capillaire. Elle se distingue ainsi de I’eau liquide ordinaire.

1.3.1.1.2 Eau liée

Les molécules d’eau liée ou hygroscopique sont adsorbées par des groupes hydroxyles
situés sur les macromolécules d’hémicelluloses, de cellulose et de quantité moindre de la

lignine.

1.3.1.1.3 Eau vapeur

L’eau peut exister sous forme de vapeur. Elle est présente dans les cavités et les
micropores quand elles ne sont pas saturées partiellement ou totalement en eau libre. Pour
quantifier la vapeur dans un échantillon de liége, la connaissance de la porosité du milieu est
nécessaire. Néanmoins, avec un mécanisme de séchage libre ou forcé, lorsque la teneur en eau
atteint approximativement 25%, on note la disparition de 1’eau libre, avec échange d’énergie
assez importante pour se situer dans le domaine de 1’eau liée (Fig. 1.3). La thermodynamique
de sorption a été présentée en détails par plusieurs auteurs avec les différentes formes d’énergies

[45].

Energie
[cal/g]

Vapeur gog 4 .
500 A
400 ~
300 A
200 A
100 A

Qv
Qo

Liquide
Solid — |
onee -100 -~ /5 Eau li¢e i

=200 4

-300 L »
PSF Teneur
en eau

Figure 1.3 : Niveau d’énergie relative de la vapeur et de 1’eau liée selon [46].

Qv : énergie d’évaporation de I’eau adsorbée ; Qo : énergie d’évaporation de I’eau libre ;

Qs énergie de sorption.
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L’énergie de sorption est donnée par I’équation suivante :

Qs = Qy — Qo (1.5)

La valeur de I’énergie Qo vaut 2.51x10° J/kg. Par contre, la valeur de Qs varie entre 0J/kg

au PSF (point de saturation des fibres), a environ de 0.83x10° J/kg [46].
1.3.2 Paramétres influencant le phénoméne du transfert dans le milieu poreux
1.3.2.1 Porosité

La porosité d’un matériau solide (g) est une propriété structurelle adimensionnelle qui
caractérise la fraction du vide de I'échantillon poreux. La connaissance de cette propriété est
nécessaire pour savoir quelle quantité de soluté peut se loger dans 1’échantillon. Ainsi, la

porosité totale a I'état sec(e) est définie par :

Vos _ Vrs-Vs _ Vs _q_ ms/Ps

e=2="D1C"3=-1 - = =

VT,s VT,s VT,s VT,s

(L6)

Avec: Vy, s le volume du vide du copeau a I'état anhydre, V7, le volume total du copeau
sec, Vs le volume de la matiere solide constituant le copeau, m; la masse du copeau anhydre et

ps la masse volumique de la maticre seche.

1.3.2.2 Tortuosité

La texture réelle interne des copeaux de liege est trés complexe pour étre définie avec
précision, mais la nature tortueuse de ces matériaux peut €tre caractérisée a l'échelle
macroscopique par un nombre moyen nommé¢ facteur de tortuosité (z) (Fig. 1.4).

Une discussion de ce paramétre a été présentée par Epstein [47] qui fait remarquer que la
définition du paramétre de tortuosité peut étre approchée par :

=2
Lg

1.7)

Avec : L, le parcours moyen réel de la substance a travers le copeau et Lg le parcours
apparent de la substance (longueur géométrique de l'échantillon). Ainsi, le coefficient de

diffusion apparente, Dapp, est relié aux propriétés structurales du matériau par la relation :

D._=D,-%

op . 5 & (I.8)
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~
Y

Lg
Figure 1.4 : Tortuosité d’un pore.

Une estimation de ce parametre, & peut étre obtenue en utilisant les techniques de la

porosimétrie au mercure, analyse d'image, diffusion de gaz ou les ondes acoustiques [48].
1.3.2.3 Humidité relative

L humidité relative (HR) est le rapport entre la quantité de vapeur d’eau dans un volume
d’air donnée a une certaine température (humidité absolue) et la quantité d’eau maximale que

ce méme volume pourrait contenir (valeur de saturation) a cette méme température.

HR = Humidité absolue x100 (L9)

" Valeur de I'humidité A la saturation

1.3.2.4 Masse volumique

Considérons un échantillon de milieu poreux sec, le rapport de la masse de 1’échantillon
a la masse volumique apparente du solide, Ms, correspond a un volume total Vi du matériau
lequel est la somme du volume occupé par le solide V; et du volume occupé par de I’air V.. La

masse de I’air étant négligeable.

1.3.2.4.1 Masse volumique du milieu sec ou apparente (pa) : Elle est définie par :

_ M

Pa =7 (I.10)

Cette valeur est donc une moyenne des masses volumiques des différents constituants de

I’échantillon, pondérée par leurs proportions volumiques.

1.3.2.4.2 Masse volumique du solide (ps): Elle est définie par :

ps = = (L.11)
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1.3.3 Dispositifs et techniques de mesures et d’analyse

1.3.3.1 Dispositifs et techniques de mesures de la cinétique dans les milieux poreux

Les protocoles de mesure de la perméabilité pour la caractérisation d’un biomatériau, tel
que le liege et le bois, présentant une anisotropie trés marquée, sont de plus en plus nombreux.
Chacune est réalisée avec un dispositif particulier comprenant des parametres
expérimentaux propres au protocole et au matériau. Les grandeurs déduites sont des fois issues
par le parrainage avec la modélisation. Pour ne citer que les techniques les plus utilisées en la

matiére, on se limite a :

1.3.3.1.1 Vaporimétrie : Le principe de mesure est basé sur le vaporimeétre a technique
d'équilibre, placée sur une balance [49]. Ce type d’expérience permet de calculer le coefficient
de diffusion de I’eau dans une direction a une température donnée a travers le changement

temporel de masse du matériau.

L’inconvénient de cette méthode est qu’on ne peut pas maintenir ’humidité relative
constante dans le four car la température séche de 1'air humide de la chambre supérieure est
contrdlée par l'intermédiaire d’un régulateur PID qui endommage 1’un des deux performances

de régulation (précision, stabilité), en plus, 1’étude se fait en régime permanent.

1.3.3.1.2 Méthode Coulométrique/Mocon (Karl Fischer) : C’est une méthode chimique de
mesure de la teneur en eau d'un échantillon par titrage. Cette méthode peut défini une humidité
relative de 0% a une température de 296 K et un gradient de pression de 1013 hPa (si I’oxygene
pur) [50]. Dans notre cas, le résultat prendra non seulement en compte le transfert de matiere a
travers le copeau de liege comprimé, mais aussi il a lieu a I’interface entre le verre et le liege ;
I'un des inconvénients majeurs de ces méthodes est le long temps requis pour atteindre un des

résultats.

1.3.3.1.3 Méthode colorimétrique : C’est une méthode qui a été mise au point par Lopes [51].
Cette technique de mesure repose sur le changement de couleur lorsqu'une solution réductrice
de carmin d'indigo réagit avec de l'oxygene d’un indicateur coloré. C’est une méthode d’une

durée d’analyse trés longue malgré les modifications apporté par Brotto [52].

1.3.3.1.4 Méthode conductimétrique: Dans ces conditions, on recourt a la méthode
conductimétrique afin de résoudre pas mal de problémes rencontrés dans ces techniques de

mesure, tel que le régime (transitoire ou permanent), la nature du soluté¢ (NaCl ou KCI ou
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d’autres), le gonflement (apres le contact avec le liquide), le temps d’analyse et les précisions

de la mesure (faux contacts).

1.3.3.2 Dispositifs et techniques d’analyse

Afin d’optimiser les conditions expérimentales du procédé de traitement et d’apporter des
améliorations, une étude du comportement thermique du matériau est indispensable. Le tableau
II.1 donne les différents procédés de caractérisation de biomatériaux. Vue la complexité des
substances analysées (Polymeéres, substances de 1’industrie alimentaire et d’autres) et de leur
transformation, plusieurs techniques sont souvent simultanées par exemple le couplage entre

TGA et ATD ou bien TGA et DSC.

Tableau 1.2 : Différentes méthodes de caractérisation du matériau.

Grandeur mesurée Technique Référence
Thermogravimétrie (TG) [53]
Thermogravimétrie dérivée (DTG) [53]
Masse Détection de gaz évolué (EGD) [54]
Analyse de gaz évolué (EGA) [55]
Analyse thermoparticulaire (TA) [56]
Analyse thermique différentielle (DTA) [53]
Température
Détermination de la courbe de chauffe [57]
Enthalpie Calorimétrie a balayage différentiel (DSC) [58]
Dimensions Thermodilatométrie (TDM) [59]
Analyse thermomécanique (TMA) [60]
Propriétés mécaniques
Analyse mécanique dynamique (DMA) [61]
Propriétés optiques Thermoptométrie (TPM) [62]
Propriétés magnétiques Thermomagnétométrie (TM) [63]
Propriétés €lectriques Thermoélectrométrie (TEM) [64]
Thermosonimétrie (TS) [65]
Propriétés acoustiques
Thermoacoustimétrie (TP) [66]
Evolution des gaz radioactifs | Analyse thermique d'émanations ETA [67]
Evolution des particules Analyse thermoparticulaire TPA [56]
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Les méthodes thermiques sont souvent couplées a d’autres méthodes d’analyse comme
I’EGA ‘Effluent Gas Analysis’, CPG ‘Gas phase Chromatography’, SM ‘Mass spectrometry’
et FTIR ‘Fourier Transform IR spectroscopy’. De plus, certaines analyses complémentaires sont

souvent envisagées telles que la Diffraction X, Fluorescence X, MEB, MET.

1.3.4 Modélisation de transfert de matiére dans les solides

Plusieurs auteurs ont utilis¢é des modéeles analytiques afin de calculer de la diffusivité
massique lesquels sont basées sur la premicre et la seconde loi de Fick tout en utilisant des
techniques analytiques ou numériques : Superposition ; Transformée de Fourier ; Séparation
des Variables ; Transformée de Laplace ; Gradients Conjugués.

Le phénomeéne de transport du soluté dans les milieux poreux est gouverné par une série
d’équations aux dérivées partielles. Le transfert gazeux peut s’effectuer par :

e Diffusion a travers les parois cellulaires et les pores obéissant aux lois de Fick.

e Convection libre ou forcée a travers le milieu selon la taille des pores, qui est

gouvernée par les lois de Darcy et de Knudsen.

La loi de Darcy s’applique lorsque le diamétre du pore est beaucoup plus important que
le libre parcours moyen de la molécule (Fig. 1.5.a). Le débit volumique du fluide circulant dans
le pore peut étre déterminé par 1’équation suivante :

z Ap
ne

Q= (1.12)

Avec : Q débit volumique du fluide (m®. s'), 4p la différence de pression de part et d’autre
du solide d’épaisseur e (m) et de surface 4 (m?),  viscosité dynamique du fluide (Pa.s), z le
coefficient de proportionnalité relatif a la résistance du milieu a 1’écoulement. La masse
volumique p (kg.m™) du fluide, Pp la perméabilité (kg.m'.Pa'.s') et la densité du flux

massique J (kg.m? .s™") peuvent étre alors reliées par 1’équation suivante :

J= —%A?”p = —P,VP (L13)
P, = —%p (1.14)

19



Chapitre 1 Synthése Bibliographique

(a) convection libre, Darcy ;

oa>on, o S\ A, ion foreé
oy (a) Darcy (b) convection forcée, Knudsen ;

T (c) diffusion de surface, Fick ;

ﬁK@L"' T\ N N (b) Knudsen Avec : d : diamétre du pore ;
o o0 o Lp : parcours moyen libre de la molécule.
o\ ~@\[o\° % (c) Fick

Figure L.5 : Mécanismes de transport de mati¢re dans un matériau poreux.

Pour le transfert de la phase vapeur, on suppose que la pression totale est constante et
¢gale a la pression atmosphérique. Seule la diffusion moléculaire et la diffusion de Knudsen

sont donc prises en compte.

1.3.4.1 Diffusion de Knudsen

Les interactions entre les molécules sont négligeables. Ainsi, le mouvement de chaque
molécule est gouverné par sa propre vitesse moléculaire et ses collisions avec les autres
molécules. Le libre parcours moyen de la molécule qui circule est plus important que le
diameétre du pore (Fig. 1.5.b). L’équation de la densité du flux massique circulant dans ce pore

est de la forme [68] :

d ’8M AP

Avec : d le diamétre du pore (m), M la masse molaire du gaz (g.mol™!), R la constante des

gaz parfaits (8,314 J.mol! K1) et T, la température (K).

1.3.4.2 Diffusion moléculaire

Le mouvement de vapeur d'eau se produit suite a la collision entre les molécules. Ainsi,

I’interaction entre les molécules et la matrice du matériau est absente [68].

1.3.4.3 Diffusion surfacique

Le mouvement de molécules est favorisé sous la présence d’un gradient de concentration,
gouvernée par la premiere loi de Fick [49]. Elle s’applique lorsque le diamétre du pore est
proche du diameétre moléculaire. Les particules peuvent étre des molécules, des atomes ou des
ions, des défauts ponctuels, des €lectrons libres ou des trous €lectroniques, etc.... La premiere

loi de Fick peut s’écrire dans sa forme différentielle comme suit :
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dc
j=-D% (1.16)

En régime transitoire, ¢’est-a-dire lorsque le flux en chaque point varie avec le temps et
I’espace, il faut compléter 1’équation de Fick par une équation de bilan. Pour des espéces

conservatives (absence de réactions chimiques), c’est I’équation de continuité

9] _ _oc
== ot (L.17)

Combinons les deux expressions :

dc _ 0 (Dac) (L18)

ot ax\" ox
Pour un milieu isotrope de diffusion (D=cst), la seconde loi de Fick [49] s’écrit :

a 0?
a—iz D# (1.19)

Quelques solutions analytiques de ces équations existent suivant les conditions initiales

et aux limites du probléme. Ces solutions expriment le profil de la concentration c(x, t) et

permettent de déduire le coefficient de diffusion D a partir des profils expérimentaux.

1.3.5 Conductivité équivalente des ions
1.3.5.1 Conductivité ionique équivalente a dilution en fonction de la température

0
Le calcul de la conductivité équivalente limite, Ax (extrapolation pour une dilution
infinie) des ions des solutés utilisés a la température 7(°C) est déterminée a partir de I'expression

suivante [69] :
Ay = A5 +a(T—25)+b(T-25) +c(T-25)° (1.20)
Pour quelques espéces ioniques, les valeurs de a, b, ¢ et 195 sont regroupées dans le

tableau 1.3 :

Tableau 1.3 : Valeurs de a, b, c et /1(2)5 , [69]

Ton a 10%xb  10*xe A2

Na* 1.092 0472 -0.115 50.10
K* 1433 0406 -0318 73.50
Cr 1.540 0465 -0.128 76.35
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1.3.5.2 Coefficient de diffusion moléculaire du soluté dans un milieu poreux

La diffusivité massique D (cm’/s) pour l'anion Y et du cation X dans l'eau peut étre

calculée a partir de la loi de Nernst — Einstein, [70] :

1 1
7+7
D _RT 2, Z, (1.21)
X¥IH0 T2 1 1
7_‘_7
0 0
PIE

Avec : R = 8.3144 J/(mol.K) la constante des gaz parfait, /= 96485 Coulomb/mol le

nombre de Faraday et Z la charge ionique (en valeur absolue) de I'anion et/ou du cation.
1.3.5.3 Concentration du soluté au cours de la désorption

La conductivité ¢électrique du soluté NaCl, indiquée par le conductimétre, est donnée par

la relation suivante.

Ayecr = Z(;Li "z 'Ci): /IN,f 'CNac1+/1C,— “Cnaci = Cnaci (}”Na+ + }”cr) (1.22)

i

Avec /; la conductivité équivalente de l'espece ionique #, calculée par I’équation II.16 et
ci la concentration en ions gramme par litre. Autrement dit, la concentration du soluté au cours

du temps est donnée par :

Conductivité de (i) mesurée par) [Conductivité initiale de (i) indiquée

par le conductimétre au temps t = 0) (I 23)

Concentration de désorption [le conductimétre au temps (t)
- [Conductivité équivalente J (Conductivité équivalente
+

de (i) au temps (t)

cationique a la température (T') anionique a la température (T)

D’ou:

A Naci
s (D42 (D)) (124)
_ (Anact ), = (A nacr )i
[/19 +a, (T-25)+b, (T-25) +c, (T-25)° J+ [/19 +a_(T-25)+b_(T-25)* +c_ (T—25)3J

Cnacy (MM) =

1.3.5.4 Quantité et concentration du soluté transféré a I’équilibre

La quantité du soluté libéré a 1'équilibre pour des temps suffisamment longs peut étre

calculée a partir de 1'expression suivante, [69] :

6 6 6
my, =107 ¢ '(Vsol)coupeau =10"-co ey Vol H =10"-co ey ey Sy (1.25)
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Avec : ¢g la concentration initiale corrigée du soluté contenue dans le copeau humide en
(mol/1), vsorir le volume de la solution occupant I'espace vide du copeau humide en (m?), ey
1'épaisseur du copeau humide en (m), Sy la surface de la face latérale du copeau humide en (m?)
et ey la porosité a I'é¢tat humide de 1'échantillon. On suppose que pour des temps infinis, la
quantité¢ de matiere contenue dans le copeau est transférée est équilibrée avec la solution. La
concentration infinie (en mM) sera donc :

My, 10° co-E ey Sy

Cop =

(1.26)

Vsol Vsol

Avec : vso le volume de la solution liquide (en 1) immergeant I'objet. De méme, il sera
possible d'atteindre la quantité de la substance libérée expérimentalement a l'instant ¢ (m1;)exp @

partir de la concentration instantanée (c;)exp mesurée par le conductimétre :
(mt )exp = (Cl‘ )exp ’ vSOI (127)

1.3.6 Isothermes de sorption

La courbe de sorption ou isotherme d’adsorption représente la teneur en eau d’un produit

en fonction de ’humidité relative d’équilibre (HRE) ou I’activité de I’eau Aw a une température

T donnée.
HRE
Ay = — 1.28
W™ 100 (1.28)
C 2
D © =
c 04 . o
© c | - Désorption °
= ©| -- Adsorption <,
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Figure 1.6 : Courbe théorique de sorption et de désorption d’un matériau
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e Isotherme de désorption (séchage) si on part d'un produit saturé en eau ;
e Isotherme d'adsorption (humidification) si on part d'un produit sec.
Les isothermes d’adsorption/désorption présentent trois zones, chacune correspond a un

mode de fixation particulier de 1’eau sur 1’échantillon (Fig. 1.6) :

& Zone 1 : Elle correspond a 1'eau liée sous forme de monocouche moléculaire a la surface

du produit ;

& Zone 2 : Elle correspond a 'adsorption des molécules sur la monocouche précédente.
L’isotherme est linéaire dans cette partie et I’eau faiblement liée est dans un état

intermédiaire entre vapeur et liquide ;

& Zone 3 : Elle correspond a l'eau libre dans les pores. L’épaisseur de la pellicule est
suffisamment petite pour que 1’eau soit présente a 1’état liquide dans les pores du

matériau. L’eau micro-capillaire constitue une phase continue.

Plusieurs auteurs ont décrit les procédures d'obtention des isothermes de sorption de I'eau
par différentes méthodes, et cela en fonction de leur objectif [71]. On cite parmi ces méthodes,
les méthodes gravimétriques (dynamique et statique) les plus utilisées, hygrométriques ou
encore manométriques [72]. D'autres auteurs utilisent les humidificateurs mécaniques et des

dessiccateurs [73].
1.3.6.1 Modeles d'isothermes de sorption

Sur le plan de la modélisation, plusieurs auteurs ont proposé des modeles de sorption
théoriques, semi-théoriques et empiriques concernant les matériaux cellulosiques lesquels sont

articulés sur deux concepts :

e Le premier est le multicouches ou la sorption d’eau est due a la sorption surfacique ou
les molécules retenues avec une énergie plus faible ;

e Le deuxiéme est la solution-polymére ou on considere que le liege est un matériau
compos¢ de cellulose, d’hémicellulose et de lignine et que la sorption d’eau est due a la
sorption volumique ou les molécules d'eau sont fortement liées au licge. Plusieurs
modeles décrivant la sorption de 1'eau dans une substance hygroscopique [74, 75]. Mais
les criteres de choix des modeles pour la description étaient la mesure dans laquelle le

modele pouvait étre testé, son degré de d’adaptation et concordance avec la pratique et
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son étendue d'utilisation. Le tableau 1.4 regroupe les mod¢les ont été proposés et testés

dans la littérature pour corréler la teneur en eau a 1’équilibre avec I’humidité relative.

Tableau 1.4 : Mode¢les d’isothermes de sorption.

Modeles Expressions Références
76]
} log(l —ay) [
Henderson-Thompson X,. = 0,01 [ w ]
. .. 1-a Ay [77]
White et Eiring Xpe = ————
b.a,
Kaleemullah, 2004 Xwe = a—b.exp(—c.T.a,?) [78]
, [77]
Caurie Xye = €xp [aw. In(v) — 25 Xs]
[—a.exp(—b.a 79
Modified Chung and Pfost Xye = €Xp p( w) 7]
T+c
Modified Hal | 7]
odified Halse X, = |————
Y we _ln(l/aw)]
Modified Henderson Xwe =1 —exp[—a(T + b)a,°] [80]
Xm.C.K.a
GAB Xye = = - (1]
1-k.a,)(1+(-1).K.ay)
Henderson Xwe =1—exp(—aT.a,?) [82]
Smith Xye =B+ A.log(1 —ay,) [83]

Ou: a, b, ¢, d sont les parametres des équations ; Xy. , I’humidité relative d’équilibre

exprimée en décimale ; a,, , l'activité de I'eau exprimée en % ; 7, la température en Kelvin.
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La qualité de 'ajustement est déterminée a 1'aide de 1'écart en pourcentage relatif moyen
(P%), de 1'écart- type (S) et du coefficient de corrélation (r), Ces grandeurs permettent 1’analyse

de la significativité des modeles lesquelles sont données par les équations suivantes [84] :

_ 100y | X€jcai—X€jexp
po gy e (1.29)
g = ZN (Xejcal—Xe]exp)z (L.30)
J=1 N-ny, .
r= |1— Z;V=1(Xe]cal_xe]€xp)2 (L31)

211V=1(X_9‘X€Jexp)2
oo 1 (1 .
Ou: Xe= EZ}‘Ll Xe; ; Xejeqr et Xejeoxp sont des valeurs prédites et expérimentales.

Pour un bon calage, la valeur de P doit étre inférieure a 10%, selon Park [85].
1.4 Propriétés et caractérisations du liege
1.4.1 Gestion durable du liege

Le liege est 1'écorce du chéne-liege (Quercus suber L) ; C’est un tissu végétal composé
d'une agglomération de cellules remplies d'un mélange gazeux semblable a I'air et doublées de
couches alternées de cellulose et de subérine. C'est une matiere premiére naturelle, avec des

propriétés uniques qui lui confeérent un caractére incomparable.

Le liege est une espece répandue, d'une importance cruciale pour I'économie et 1'écologie,
selon l'institut méditerranéen du liege ; La suberaie mondiale totaliserait environ 2687000
hectares répartis sur sept pays selon la figure 1.7 :

Tunisie Italie France
5% 4% 2%

Portugal
32%

Espagne
27%

Figure 1.7 : Superficie de la production mondiale en liege. [3]
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Du point de vue de leur importance écologique, les foréts de chéne-liége sont reconnues
pour leur production de liége, mais aussi pour leur contribution a la protection contre 1’érosion
et la lutte contre la désertification, ainsi que sur le paysage avec valeur esthétique [86, 87]. La

production mondiale de liege atteint environ 300.000 tonnes par an [88] (Fig. 1.8).

La production de liége est généralement considérée comme durable car on ne coupe pas

le tronc d’arbre pour obtenir du liege. Seule I'écorce est décapée pour récolter le liege.

. TONNES/AN
Algérie Tunisie France
4% 3% 2%

Portugal
54%
Espagne
26%

Figure 1.8 : Production mondiale du liege en Tonnes par an [3]

L'arbre a une durée de vie de 250-350 ans. Chaque arbre de licge donne son fruit des la

troisiéme année (Fig. 1.9).

Figure 1.9 : Description du chéne-liege
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1.4.2 Récolte

Le licge est extrait du début mai a la fin aott, lorsque le liege peut étre écorcé de I'arbre
sans causer des dommages. Lorsque I'arbre atteint 25-30 ans et environ 60 cm de circonférence
totale, le liege peut étre retiré pour la premicre fois. Cependant, cette premiere récolte produit
toujours du licge de qualité médiocre ou "vierge". L'écorce des premicres récoltes peut étre
utilisée (forme agglomérée) pour la fabrication de revétements de sol, de chaussures, d'isolation

et d'autres produits industriels.

Les chénes-lieges sont récoltés tous les neuf ans, une fois arrivés a la maturité, bien qu’il

puisse prendre jusqu'a 13 ans pour atteindre une taille acceptable.

Un extracteur utilise une hache trés tranchante pour faire deux types de coupes sur I’arbre
: une coupe horizontale autour de la plante, appelée couronne ou collier, a une hauteur d’environ
2 a 3 fois la circonférence de 1’arbre, et plusieurs coupes verticales appelées régles ou
ouvertures. C'est la phase la plus délicate du travail car, méme si la coupe du liege nécessite
une force importante, 1'extracteur ne doit pas endommager le phellogéne sous-jacent, sinon

l'arbre sera endommage¢ (Fig. 1.10).

Figure 1.10 : Extraction de la blanche du liege

Ces parties libérées du liege sont appelées planches. Les planches sont généralement
enlevées a la main. Le liége est empilé en tas dans la forét ou dans les cours d'une usine et est
généralement laiss€ a sécher a D’air libre, aprés quoi il peut étre transporté pour la
transformation. La bonne maniére de stockage est sur du béton plutdt que sur de la terre nue,

réduisant ainsi le risque de contamination.

L'année de la récolte est marquée sur le tronc, afin que chaque arbre ne soit pas récolté au
mauvais moment (Fig. 1.10). Si le produit est de haute qualité, il est appelé liege "doux", sert a

la fabrication des bouchons de bouteilles [89].
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1.4.3 Structure physique du liege

Le liége est une enveloppe biologique naturelle qui protége le chéne de liege contre les
variations climatiques, les incendies et les attaques biologiques. Il est utilis¢é dans le monde
entier dans diverses applications, notamment les dispositifs flottants, les produits d'étanchéité

et les matériaux d'isolation [90].

La structure de liége a été étudiée pour la premiére fois il y a trés longtemps par Hooke
[91], ensuite, elle a été actualisée par une description de la cellule dans les trois directions du
liege : longitudinale, transversale et radiale [92, 93]. La caractérisation structurale physique et

anatomique du liége ouvre un horizon spectaculaire dans des domaines d’utilisation tres variés.

La bonne qualité du liége est évaluée par 1’absence des canaux lenticulaires (lenticelles),
qui endommage la rigueur de la structure et a travers laquelle ils font 1’échange des gaz entre
I’environnement et 1’arbre [94]. Cette caractéristique de 1’état de surface du licge a fait 1’objet

de plusieurs études [95, 96] pour enrichir récemment ces études par Oliveira [97].

Les cellules prismatiques de lieége ont une forme hexagonale et sont organisées selon une
structure en nid d’abeilles dans le plan radial et reliant base a base (Fig. I.11. a). En revanche,
dans les plans axial et tangentiel, elles présentent une forme plutot parallélépipédique (forme
de briques), avec la présence d’ondulations sur la longueur de la paroi dans la direction

tangentielle (Fig. [.11. b).

L \%*\_ S Longitudinal
% ‘l ] H‘T\_ \\
"y \\ s e L T
'I. 4‘. '} I ".
%\Hf‘ﬂ‘}f{ '
= { ) Radial

Z
2

Y Longitudinal

\‘1’%
1

,;LJ I

o

Figure 1.11 : Sens orthotropique du liege.

Sa formation et son développement a travers le phellogéne qui produit le périderme de
I'écorce, une couche méristématique (c'est-a-dire avec une capacité de division cellulaire) ont

¢été caractérisés par Graga [98].
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La taille et la forme des cellules de lieége sont présentées dans la littérature d’une fagon
prospere [5, 99]. La figure 1.12 représente, de manicére schématique, la structure d’une seule
cellule en forme de prisme avec ses dimensions caractéristiques : La surface de la base du
prisme est de 4 a 6 x 10°cm? avec un bord moyen de la base du prisme de 13 a 15um ; La
hauteur du prisme est généralement comprise entre 30 et 40 um. Le volume cellulaire moyen
est d'environ 2x10%cm? et le nombre de cellules par unité de volume est compris entre 4 x10’
et 7x107. Les parois des cellules sont minces et ont une épaisseur de 1 & 1,5um. La fraction
volumique solide du liege est donc trés faible, environ 10% [23]. Ces dernieres peuvent varier

en fonction de la saison ou encore de 1’age de I’arbre.

30 a40 pm
AR

Figure 1.12 : Structure schématique d’une cellule de liege.

1.4.4 Anatomie du liége

En botanique, le liege représente la partie externe de 1’écorce du chéne (Quercus suber
L). Il est constitué de cellules mortes subérisées produites par le phellogene (Fig. 1.13) [100],
et représente la croissance secondaire de la tige, méme il joue le role d’une barriere entre les

cellules de la tige et les agressions du milieu environnant [101].

Licge
/—‘ Subérophellodermique

I /—‘ Phelloderme

4/—* Liber
—* Cambium

< % Aubier

Figure 1.13 : Coupe transversal du chéne de liege.

—

Ecorce

Meére

—

Bois
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La présence des canaux cylindriques, orientés radialement a 1’axe de I’arbre, favorisent

les échanges gazeux avec le milieu environnant et assurent le renouvellement des cellules [6].

Le licge a la faculté de se reproduire par ce nouveau phellogéne. Le premier écorgage,
appelé démasclage, a lieu lorsque ’arbre atteint I’age de 25-30 ans. Ce liége est appelé liege
male vierge (Fig. 1.14.a). Ensuite, un écorgage aprés tous les neuf ans conduit a une épaisseur
d’environ (27 mm). Au-dela de la deuxiéme récolte, on remarque une amélioration successive
de la qualit¢ de liege [102]. Il posséde une structure déja plus réguliere, plus lisse d’une
meilleure qualité est appelée ’licge femelle’ (Fig. 1.14.b). Cette structure a fait I’objet d’une

étude de caractérisation trés objective donnée par Oliveira [103].

(@) (b)

Figure 1.14 : Différents types de liege.

1.4.5 Composition chimique du liége

Les premiéres tentatives de caractérisation de la composition chimique du liege remontent
a 1787 par Brugnatelli a 1815 par Cheveeul [104]. La répartition de ces composés dans les
parois cellulaires par d’autres auteurs a eu lieu en utilisant un grand nombre d'échantillons [ 105,
106, 107]. La composition chimique du liege dépend de plusieurs facteurs influencant tels que
I’origine géographique, le climat, les conditions du sol, ’origine génétique, la dimension de
I’arbre et 1’4ge (vierge ou reproductrice) [108]. Cette variabilité avec la présence de la subérine

offre toujours des propriétés meilleures d’¢élasticité et de faible perméabilité [109, 110].

Silva [111] a montré que la structure cellulaire de la paroi en liége consiste en une mince
lamelle moyenne (paroi primaire interne), riche en lignine, et en une paroi secondaire épaisse
constituée d'une alternance de lamelles de subérine, cire et de la lignine ajouté par Bento [112],

et en une mince paroi tertiaire en polysaccharides (Fig. 1.15).
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Extractibles

YOO Y Y YO Paroi tertiaire,
polysides

Paroi secondaire,
subérine+cire

< Paroi primaire,
lignine+polyosides

Lamelle moyenne,

lignine

Figure 1.15 : Structure de la paroi cellulaire en chéne-licge

Dans cette partie, on consacre une bréve description de la subérine de liege, de la lignine
et des polysaccharides afin de mieux comprendre les effets de leur composition chimique et de

leur architecture sur les propriétés du liege (Fig. 1.16).

Lignine

Subérine et Sir

Cellulose

Figure 1.16 : Représentation schématique des cellules de liege.

1.4.5.1 Subérine

La subérine est le composant biopolymeére le plus important dans le tissu de liege. Il a été
quantifié de 37,8% [44, 113] a 60-62% [114, 115]. 1l participe a la stabilité de la structure des
cellules de liege, comme il a été observé expérimentalement 1’effondrement des cellules apres

I’avoir partiellement enlevé [44].

La subérine est un polyester amorphe naturel aliphatique-aromatique selon Gandini [116].
Il est composé de deux domaines réticulés par des liaisons ester et des liaisons glycérol : le
polyaliphatique de subérine SPAD et le poly-aromatique (ou poly-phénolique) de subérine
SPPD [117], présentent 50% de la subérine [118]. Cette valeur est trés variable d’un auteur a

un autre [114, 115, 119, 120], en fonction des protocoles utilisés et de la précision de mesure.
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Le polyaliphatique de subérine est principalement composé : d’acide-hydroxyalcanoique
(jusqu’a 52% des monomeéres subérinés [120]), puis les acides a, -alcanedioiques (jusqu’a

46%), et enfin les acides aliphatiques et les acides gras.

Ces longues chaines de carbone (C16 a C26) sont associées a la flexibilité¢ et a
I'hydrophobicité des tissus de liege. Certains des plus abondants, les composés présents dans le

SPAD sont représentés a la figure .17 [116].

w-Hydroxyfatty acids
18-Hydroxyoctadecanaic acid o

9,10-Epoxy-18-hydroxyoctadecanoic acid

HO‘--‘/"\,,"*-«-""\.,/"'--\-_/_'[“a.,-""'-»-/"“»._,-"“-»--’ ~OH

9.10,18-Trinydroxyoctadecanaic acid

OH o
HO- A~
OH
w,m-Dilcarboxylic acids
Octadecanedicic acid 0
HO ».]lz"'-\. e T T T, /'"\_,/\_/"\M-J'L- OH
[a]
9,10-Epoxyoctadecanedicic acid (o]

HO'\]/""*v"“'\/""\/'“‘\(_\'"“v-"“'n""“-v-"“'\./' ~oH
o

9,10-Dihydroxyoctadecanedioic acid

OH o]
HD\_r./\\'_/\._\/\\'_/'».__r.z "‘"’ﬁ\"’/\"/\'“/L‘OH
Q OH
Fatty acids
Oetadecanoic acid a
e /A“--v-/“'m/-/"‘--v-""\./""‘-w/’“'\//"“-»-’J‘“ OH
8.10-Epoxyoctadecanoic acid o
9.10-Dihydroxyoctadecancic acid
OH

Figure 1.17 : Représentation des monomeres typiques composant le SPAD du liege,
organisés de haut en bas par ordre de concentration décroissante [116].

Zimmermann [50] a montré que le tissu subérisé contient une quantité importante
d’acides hydroxycinnamiques et une quantité relativement plus faible de monolignols telle que
celle attendue pour un tissu lignifié [117], ce qui a permis de définir ce domaine de la subérine :

SPPD, (Fig. I.18).

H
|
O, OH 0. N )
CH,0H ¢ sc” O O
= =
OH
Ry R, R R, OCH, OCH;
OH OH OH OH
1, Ry=Re=H 4, Ry=Ry=-H 8 9 n=7-13
2,R;=0CH;, R;=H 5, R;=CH, Ry=H
3, R,=R=OCH, 6, R,-OCH,, Ry=H
7, Ri=Ry=0CH;

Figure 1.18 : Précurseurs phénoliques détectés dans le domaine SPPD du liege [117].
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Apres une synthése actualisée, la subérine est le principal polymére structurel des parois
des cellules en liege et représente plus de 50%. Le domaine aliphatique réticulé donne la
souplesse de la paroi cellulaire et la partie aromatique (principalement des acides, comme les
acides hydroxycinnamiques) liée par estérification, liaison éther et réticulation du glycérol au
domaine aliphatique, confére leur rigidité aux parois cellulaires. La structure de la subérine
n’est donc pas encore clairement définie. Seul un modele de structure ayant été proposé pour la

subérine du liege (Fig. 1.19).

Figure 1.19 : Structure proposée pour la subérine du liege [111].

1.4.5.2 Lignine

On a également remarqué l'apparition d'un deuxiéme type de domaine de licge
polyaromatique, la fraction de lignine bien connue. La lignine est le deuxiéme composant en
importance du liege, représentant environ 22% en poids des parois cellulaires [114]. Comme il
a été démontré pour la subérine, si la lignine est retirée de la paroi cellulaire, la cellule de liege
se serait effondrée [44]. Dans ce sens, la lignine est également un polymeére structural de la

paroi cellulaire du liege.

La lignine est le résultat de la déshydrogénation de précurseurs phénoliques, comme
l'alcool de coniféryle (Fig. 1.20), via un processus de couplage radicalaire [121]. Le couplage
différent entre les unités de précurseurs phénoliques et la structure cyclique du carbone
aromatique confere a la lignine une structure chimique rigide qui contribue aux propriétés

mécaniques du licge.

OH
HyCO 7

Figure 1.20 : Alcool de coniféryle.
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La lignine est un composant de la paroi cellulaire primaire ; Elle compose la matrice dont
laquelle est intégré le domaine polyaromatique de la subérine. Les autres composants de cette

matrice sont des polysaccharides

1.4.5.3 Polysaccharides

Le troisiéme polymére structural de la cellule végétale est la cellulose (homopolymeére)
et I’hémicellulose (hétéropolymere), représentant environ 20% en masse de la composition
chimique du liege. Les polysaccharides sont beaucoup moins abondants dans le liége que dans
le bois ou dans d'autres tissus de 1'écorce (environ 70%) [44]. Comme pour la subérine et la
lignine, I’importance structurelle des polysaccharides a ét¢ démontrée en les retirant de la
cellule de liege et en observant I’effondrement des cellules [44]. La cellulose est un
homopolysaccharide linéaire de molécules de glucose liées par des liaisons glycosidiques 1-4
(Fig. 1.21 ; 1.22). Dans la cellule de licge, la cellulose (environ 10% en poids) est située dans

les parois primaires (paroi externe) et tertiaire (paroi intercellulaire).

Figure 1.21 : Cellule unitaire en cellulose, avec une liaison glycosidique B-(1-4)[122].

Figure 1.22 : Composition chimique et types de liaisons dans 1’hémicellulose.

La présence de la subérine et la lignine dans le liége offre une place tres spéciale en termes
de propriétés entre les autres matériaux naturels ou synthétiques. La quantité de la subérine dans
la composition chimique du liege a été rapportée par différents auteurs, a commencer par la

composition donnée par Klauber [123]. La subérine, représentant 58% de la masse de liege, se
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trouve dans ses tissus situés dans le périderme des écorces en tant que composant structurel de
ses parois cellulaires, a également été identifiée comme étant responsable des propriétés
mécaniques et du profil hydrophobe du liége par Fortes [124]. Son role est de protéger la plante
contre les agressions environnementales telles que les incendies. Sa stabilit¢ chimique la

distingue pour son imperméabilité aux liquides et aux gaz [125].

Pereira [23] a rétabli la couverture la plus large possible en composition chimique du
liege de plusieurs sites. Le tableau 1.5 montre la composition chimique du liége par rapport a la
masse seche au four et en proportion des composants structuraux [23]. La subérine représente
dans cette étude en moyenne de 53% des composants structurels et le deuxiéme composé
majoritairement présent dans le liege est la lignine ; Environ 25 % en masse. Son rdle est

d’apporter une certaine rigidité aux parois cellulaires en complément de la subérine.

La cellulose et les hémicelluloses représentent respectivement environ 10 et 11% des

composants de la paroi cellulaire structurelle.

Tableau L5 : Composition chimique du liege selon différents auteurs.

Type de licge Subérine (%) | Polysaccharide (%) |Lignine (%) | Cendre (%) | Références
Non Spécifié 58 22 12 1 [126]
Non Spécifié 45 12%* 27 5 [127]
Natif 38.6 18.2 21.7 15.3 [23]
Reproduction 33.5 25 26 2.5 [23]
Natif 45 12 27 5 [111]
Natif - 23% 33 4 [129]
Reproduction 21.1a53.1 23a33 148a31 | 04a33 [128]
Reproduction 48 12 29 2.1 [130]
Reproduction 40 18 22 15 [108]

* Carbohydrates ** Cellulose + Polysaccharides

Le liége contient également une quantité appréciable de substances extractives
comprenant a la fois des composés non polaires et polaires respectivement 6 et 10% de la masse
de liege séché au four [23]. Malgré ces études trés élargies, la connaissance exacte de la
structure chimique des principaux composants du liege reste inconnue [124], en raison de
I'influence directe de la méthode utilisée sur le résultat final d’une part, et de la variabilité

naturelle du liege provenant de la méme forét [22] et du méme arbre d’autre part [106].
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1.4.6 Propriétés physiques et mécaniques du liége

Le chéne-liege est la seule espéce au monde a produire de telles écorces épaisses, de
structure uniforme, qui se développent spontanément pour recouvrir les tissus en train de
mourir. L'écorce de cet arbre, en langage courant, le "liége" est un tissu constamment nécrotique
formé au cours du cycle de vie de ces arbres par la coupe transversale en expansion constante
de leurs troncs et de leurs branches [99]. En raison de sa structure morphologique et de sa
composition chimique particuliere, le liege présente des propriétés uniques. Sa structure en nid
d'abeilles composée de minuscules cellules prismatiques de forme hexagonale qui sont

disposées en colonnes paralléles a la direction radiale de I’arbre et reliant base a base [93].

Il y a des variations périodiques de la taille et de la densité des cellules au cours de la
saison de croissance annuelle avec formation d'anneaux de croissance sous 1’effet climatique et

nature de sol [131].

L’analyse par MEB de Pereira [93] a conduit a la description des cellules de licge idéales
en tant que polyeédres a 14 cotés. Les propriétés du liege découlent naturellement de la structure
et de la composition chimique de ses membranes cellulaires extrémement résistantes et
flexibles, qui sont étanches a I’eau et a I’air. Etant donné qu'environ 89% du tissu de 1'écorce
est constitué de matiere gazeuse, la densité de liege est extrémement faible, ce qui témoigne de

I'énorme différence entre le volume et le poids du matériau.

Leur composition chimique comprend : en quantit¢ dominante la subérine qui est le
composant principal des parois cellulaires, responsable de 1'¢lasticité du liege ; la lignine ; la
cellulose et les polysaccharides qui composent les parois cellulaires qui aident a définir la
texture du liege ; l'acide tannique "Tanins" composé€s polyphénoliques responsables de la
couleur ; la cire c¢’est des composés hydrophobes qui garantissent 1'imperméabilité du licge et
d'autres substances telles que 1’eau, de la glycérine et divers ingrédients [132]. La structure

physico-chimique a offert aux industriels ces propriétés avantageuses :

1.4.6.1 Légéreté

L'air contenu dans les microcellules en liege représente 90% de son volume, ce qui lui
confére une densité allant de 190 a 250 kg / m>. C'est donc un matériau cinq fois plus léger que
l'eau, et comme il n'absorbe pas l'eau, il est pratiquement insubmersible. Pendant des milliers
d’années, c’est sa caractéristique la plus évidente et la plus célebre [133]. Depuis I’antiquité, le

liege est utilis¢ dans les équipements de péche.
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1.4.6.2 Imperméabilité aux liquides et aux gaz

Le liege doit cette particularité a la présence accrue de subérine (mélange complexe
d’acides gras et d’alcools organiques lourds) qui rend le liege imperméable aux liquides et aux
gaz. La teneur pondérale est de 39 a 45% de la masse du liege, ce qui le place en téte pour la

fabrication des bouchons [134, 135].

1.4.6.3 Propriétés d'isolation thermique

La conductivité thermique de ce matériau est comprise entre 0,037 et 0,040 W/(m.K)
[136]. Outre cet avantage, il convient de noter sa trés grande capacité calorifique spécifique
[137]. Cette valeur se traduit par une grande inertie thermique du liége. Contrairement aux

autres matériaux, il conserve ses propriétés isolantes sur une trés large plage de températures.

A cet égard, il est de loin supérieur, par exemple, a la mousse de polystyrene, qui
s’évapore sous I’influence de températures élevées. En raison de la faible conduction thermique,

le liege est toujours agréable au toucher ; il est trés isolant thermiquement en contact avec le

corps.

1.4.6.4 Propriétés acoustiques et anti-vibration

Le liege peut absorber de 30 a 71 % de I’énergie acoustique dans la plage de fréquences
de 400 a 4000Hz. La structure du liege et sa flexibilité lui permettent de supprimer
simultanément les bruits aériens et les bruits de choc et d'éliminer les zones de ponts sonores

[138]. Le liege, grace a sa structure spécifique, absorbe les ondes sonores et les vibrations.

1.4.6.5 Flexibilité et compressibilité

Les membranes cellulaires du liege sont tres flexibles, ce qui signifie qu’il reste
compressible et élastique et qu’apres avoir retiré la pression, il reprend sa forme antérieure
[139]. Lorsque le liege est soumis a des contraintes élevées, le gaz dans les cellules est
comprimé et sa structure diminue en volume. Lorsque la pression est relachée, le licge reprend
immédiatement sa forme et son volume d'origine, ne laissant apparaitre aucune trace de

déformation appréciable.

Les produits du liege ont une résistance mécanique €levée et sont capables de conserver
des propriétés mécaniques dans la plage de températures allant de 80°C a 140°C. De plus, il est

complétement biodégradable, renouvelable et recyclable.
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1.4.7 Propriétés chimiques du liége

1.4.7.1 Inertie et résistance chimique

Le liege est chimiquement inerte. Sa structure est non seulement imperméable aux
liquides et aux gaz, mais également en contact avec eux, elle ne réagit pas chimiquement. Le

liege conserve également la neutralité du gott et de 1'odeur et n'absorbe pas les odeurs [140].

1.4.7.2 Résistance a la corrosion biologique

La corrosion est due a l'humidité et aux conditions favorables de décomposition
biochimique. La résistance accrue a la corrosion biologique du liege est due, entre autres, a la
présence de tanins et a I’absence de matiére protéique susceptible de se dégrader. Il conserve
également la résistance aux champignons et aux moisissures. Ses surfaces et ses structures ne
constituent pas un milieu propice a la moisissure et ne créent pas de conditions propices a leur

fixation [141].

1.4.7.3 Respect de I'environnement et retard de flamme

Le liege est un matériau provenant d'arbres autorégénérant. Son utilisation ne nuit donc
pas a lI'environnement. Les panneaux de liege sont difficilement inflammables en raison de leur
grande inertie thermique ; Il ne propage pas les flammes et ne libére pas de gaz toxiques pendant

la combustion [142].

1.4.7.4 Propriétés antistatiques

La surface du liege n'accumule pas de charges ¢lectriques ; En d'autres termes, le liege
n'est pas ¢lectrisé, de sorte que le phénomene d'attraction et d'absorption de la poussiére n'a pas
lieu. Les surfaces en liege sont donc faciles a nettoyer. Pour les personnes allergiques et les
asthmatiques, 1’utilisation du liége dans les zones qu’ils utilisent permet de limiter leur contact

avec les allergenes.

1.4.7.5 Durabilité

Le licge est classé parmi les matériaux organiques les plus durables. Il n’est pratiquement
pas sujet au vieillissement et malgré le passage des années, méme sans subir d’ imprégnation, il

ne perd pas ses propriétés.
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1.4.7.6 Facilité de Recyclable et utilisation

Le liege peut étre traité avec de simples outils de coupe et de sciage. Il adhére bien aux
surfaces inégales car il épouse leur forme [143]. Il a de bonnes propriétés adhésives, le rendant
facile a coller a diverses surfaces. Comme le produit peut étre recyclé et, apreés broyage, le

granulé obtenu est utilisé dans d’autres produits. Pour précision.

1.4.7.7 Propriétés hypoallergéniques

Ce matériau n'est pas nocif pour la santé. Il n'est pas toxique, au contact avec la peau ne
provoque aucune allergie, ni en cas d'ingestion accidentelle dans le tractus gastro-intestinal
[144]. Parce qu’il n'absorbe pas la poussiére, il ne pose aucun risque pour les personnes
asthmatiques. Chubar et Sen [145, 146] ont étudié le liege en tant que biosorbant des métaux
lourds, les hydrocarbures aromatiques polycycliques [147] et le pétrole [ 148].

Les propriétés uniques du liege font de lui un matériau trés ciblé par les chercheurs. Ces
caractéristiques ont trait aux performances d’isolation pour les quatre modes de transfert :

thermique ; massique ; phonique et antivibratoire (tableau 1.6).

Tableau 1.6 : Performances et domaines d’utilisations de licge

Performances Utilisations Références
Léger Matériel de péche [133]
Elastique et compressible Revétement [149, 146, 147]
Isolant massique Bouchon de bouteille [148, 135]
Isolant thermique Batiments [150, 151]
Ignifuge Batiments [5, 152]
Isolant acoustique Salles de conférences et les théatres | [153]
Electriques et diélectriques | Batiments, industries [154, 155]
Ecologiques Revétement [156]

Anti vibratoire Dalles et les supports des machines [21, 157]
Résistant a I'abrasion Surfaces en contact [153]
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1.4.8 Conclusion

Dans cette partie, on a donné 1’évolution de 1’application des matériaux d’isolation, du
naturel au synthétique a I’hybride. On a présenté quelques résultats sur 1’effet du taux
d’intégration de la fibre naturelle sur les propriétés mécaniques et hydrofuges. On a conclu que
nous devons passer aux nouveaux matériaux écologiques qui présenteraient des caractéristiques
d’isolations meilleures. Dans ce sens, on a retenu le liége tout en étant motivé par ses bonnes
caractéristiques pour lui faire subir un traitement thermique en vue d’améliorer davantage ses
propriétés d’isolation.

Cette ¢tude bibliographique nous a permis la synthése suivante :

e Confirmer que le liege est un matériau trés complexe du point de vue structure,
anisotropie, porosité, hygroscopicité. Les différents états de 1’eau adsorbée sont

donnés en termes d’isothermes d’adsorption ;

e Pour une meilleure performance d’isolation, la connaissance profonde de ses propriétés

physiques et mécaniques sont un impératif ;

Plusieurs techniques pour I’acquisition des caractéristiques du milieu poreux ont été

présentées succinctement ;

Pour la durabilité ou I’amélioration de ses performances, on a donné 1’état de I’art des

traitements chimiques et thermiques par ébullition ;

Pour simplifier le phénoméne de diffusion dans le milieu, on a considéré la deuxieme
loi de Fick pour un milieu isotrope pour établir la loi régissant la cinétique de

désorption.

La richesse et la diversité des résultats issus de cette étude bibliographique nous ont
confirmé que le liege est un matériau trés complexe au niveau de sa structure, vu I'hétérogénéité,
l'anisotropie, la porosité et I'hygroscopicité du matériau.

L’approvisionnement en matieres premieres exige la connaissance approfondie de ses
propriétés chimiques en vue de sa préservation. Malgré les différentes méthodes et résultats
communiqués par ’ensemble des auteurs, on trouve toujours une ressemblance des données
expérimentales tant sur le plan de variations des pourcentages des éléments chimiques associées

aux régions et qu’aux especes.
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II.1 Introduction

Pour ses applications diverses, le traitement thermique est 1’un des procédés de la
transformation du liege en produits finis. Ce procédé a pour objectif principal I’amélioration
des caractéristiques liées a sa limitation d’échange (matiere, chaleur et phonique) avec son
milieu environnant tout en réduisant au minimum les pertes éventuelles de ses qualités pour son

exploitation.

A cette fin, la valorisation du matériau liege passe impérativement par la présentation de
I’ensemble des avantages qui ont conduit, dans un premier temps, a développer son application
dans différents domaines (isolation massique, thermique, phonique et antivibratoire) d’une part,
de faire ressortir par ailleurs les raisons inhérentes a la limitation de son spectre potentiel

d’applications d’autre part.

Dans cette optique, nous nous sommes focalisés sur un traitement écologique en vue
d’analyser le comportement mécanique de la nouvelle configuration physicochimique du li¢ge,
en adoptant différents cycles, avec des vitesses de chauffage variables caractérisées par des

paliers d’homogénéisation des propriétés au sein de 1’échantillon.

Apres quoi et sur la base de résultats expérimentaux, on va analyser sa résistance au
transfert massique via un modele ou on a introduit le coefficient de diffusion comme parametre.
Ce dernier a été identifi¢ et optimisé par une technique algorithmique. Sur la base de tels
résultats, on sera en mesure de fournir aux industriels intéressés par le matériau les meilleures
conditions opératoires pour la formulation de nouvelles structures adaptables aux applications

désirées.

Dans ce cadre, il sera apporté des modifications chimiques et physiques au liege naturel
apres traitement par THT et combiné a 1’ébullition. L’étude de la performance d’échange
massique est approchée par la méthode conductimétrique, jugée précise et testée fiable selon le

protocole donné par Gonzalez-Adrados [140].

Dans ce chapitre, nous allons aborder le matériel et les méthodes utilisées pour
I’amélioration des propriétés d’isolation. Dans cet objectif, tout d’abord, nous présenterons le
matériel biologique ainsi que le meilleur protocole de traitement expérimental. Ensuite, il sera
mis 1’accent sur les techniques de caractérisation physico-chimique du matériau traité. Le

traitement du licge naturel permet un gain d’avantages bien plus que de 'utiliser en aggloméré.
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I1.2 Expérimentation et manipulation
I1.2.1 Préparation des échantillons

Le liege est un biomatériau révélant une structure alvéolaire anisotrope et ce en rapport
avec les lenticelles constituant sa porosité. Dans ce travail, le protocole expérimental consiste
en une préparation de copeaux de liege naturel, issus de la région de Skikda en Algérie, collectés
a I’unité industrielle "EPE Jijel Liége Etanchéité SPA". Ce sont donc de bonnes plaquettes qui
ont donné de bons échantillons [159]. C’est un lieége haut de gamme qui n’a subi aucun

traitement (pas de lavage, ni de traitement de surface).

Les échantillons ont été découpés sous forme de bloc orthotropique selon une direction
(Fig. II.1). Les dimensions sont dérivées des tailles appropriées, valables pour la méthode
conductimétrique. Pour la détermination du coefficient de diffusion apparent (Dapp), on a utilisé
des plaquettes dont la surface moyenne de la facette est de 1,934x10~ m? avec 5,91x107 m

d’épaisseur moyenne selon une direction.
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Figure I1.1 : Différentes directions de la cellule dans une section de licge

I1.2.2 Analyse morphologique
I1.2.2.1 Microscope Electronique a Balayage

La structure cellulaire du liege étudié a été observée suivant les trois plans (axial, radial
et tangentiel), par microscopie électronique a balayage. Les échantillons ont été préalablement

recouverts d’une mince couche de carbone pour étre enfin dégazés avant son observation au
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MEB. Le microscope utilis¢ est du type JEOL-JSM, 6400 F avec une tension d’accélération des
¢lectrons de 15 kV.

11.2.2.2 Détermination de la masse volumique du liége

Nous I’avons déterminée par technique de pesée en mesurant le volume de 10 échantillons
issus de la méme planche de liege de forme cylindrique normalisée élaborés par une tubeuse
automatique (Tableau II.1). La hauteur de chaque cylindre est mesurée a 1’aide d’un pied a
coulisse, avec une précision de 0.01 mm. Le volume moyen d’un cylindre ¢lémentaire vaut
alors Veylinare = 2.03524x1072 m®. Les pesées sont réalisées a ’aide d’une balance (ARRV70

OHAUS) de haute précision de 0.001g. La masse d’un cylindre élémentaire de liége est évaluée
a 3.140g. Finalement, on obtient une masse volumique du milieu poreux sec de : Pmoy =
154.2814kg/m’.

Tableau II.1 : Comparaison de la masse volumique moyenne des échantillons avec celle de la
littérature

Echantillon Hauteur Diamétre  Volume Masse  Masse volumique

(10°m) (10°m)  (10°m®)  (10° kg) (kg/m®)
1 44,28 24,25 204513 3,084 150,7972
2 43,60 24,30 202204 2,324 114,9337
3 44,10 24,30 204522 3,308 161,7426
4 44,25 24,25 204374 3390 165,8720
5 44,18 24,16 202539 3278 161,8451
6 43,48 24,44 203977 3,161 154,9682
7 44,18 24,48 20794 3,162 152,0630
8 43,42 24,15 19889 3,083 155,0099
9 44,06 24,25 20349,7 3,489 171,4522
10 44,27 24,15 202784 3,121 153,9076

Nos résultats 203524 154,2814

[160] 167
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I1.2.3 Analyse TGA

Parmi I’ensemble des méthodes développées pour la quantification de ces changements,
on note 1’analyse calorimétrique a compensation de puissance (DSC), I’analyse mécanique
dynamique (AMD) ou encore 1’analyse thermomécanique (ATM) et la thermogravimétrie
(TGA). Cette derniére a été retenue car elle semble, avec I’AMD, étre privilégiée par le milieu

industriel désirant étudier les caractéristiques des matériaux [161].

La thermogravimétrie (TGA) est une technique d'analyse thermique reposant sur la
variation de masse d'un échantillon soumis a cycle de chauffe définie sur des paliers de
température en fonction du temps (mode isotherme) dans une atmosphére contrdlée [162].

A travers cette analyse quantitative (Fig. 11.2), il a été permis de mettre en évidence les
transformations se produisant au sein du licge a des températures de traitement et dans une
atmosphere controlée avec précision. Ces analyses sont réalisées a 1’aide de I’appareil
NETZSCH STA 409 PC/PG (URMPE, UMB, Boumerdes, Algérie). Le programme est ajusté
a un taux linéaire de montée en température de 5°C/min pour aller de la température ambiante

jusqu’a 600°C.
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Figure I1.2 : Analyse TGA du liege de Skikda ‘Algérie’

Grace a cette analyse, on a pu suivre la perte de masse des échantillons en fonction de la
température. Cette perte a fourni de précieuses informations et une vision plus claire de I’impact

des paliers de température de traitement THT sur les zones de dégradation de certains
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constituants responsables de la durabilité du matériau (Cellulose 215°C, hémicellulose 385°C,
lignine 460°C), de méme que sur le palier d’homogénéisation thermique du liége a 175°C ainsi
qu’au niveau du début la courbe ou la pente est plus abrupte laquelle correspond a une perte de
masse importante.

Lors du chauffage des échantillons, les produits volatils sont libérés a différents niveaux
de température. Il se dégage que cette derniére a une grande influence sur la composition
chimique du liege traité. A travers cette analyse thermogravimétrique du liege natif de
reproduction (Fig. 11.2), il est démontré qu’au début du chauffage, une perte de masse d’environ
3% commence a se produire jusqu’a une température de 175°C. La premiére zone (T<200°C)
correspondant a la phase de séchage pendant laquelle I'humidité résiduelle est ¢liminée. Ainsi,
jusqu’a 240°C, le liége est relativement stable thermiquement ; il perd seulement 6 % de sa

masse totale et les principaux constituants ne sont pas encore dégradés.

Dans la fourchette de température 175°C - 500°C, la perte de masse enregistrée est de

64,99% avec un profil linéaire constant.

Selon notre analyse bibliographique et sur la base des résultats expérimentaux, on peut
avancer que I’hémicellulose est le premier constituant structural qui a tendance a se dégrader
occupant ainsi la deuxiéme zone (Fig. 11.2) jusqu’a 370°C, d’aprés Orfio [163]. La zone de
dégradation est limitée entre 177°C et 427°C, or les résultats publiés par Periera [ 109] indiquent
que la dégradation des hémicelluloses se situe généralement entre 200°C et 300°C ; la subérine
¢tant plus stable, sa dégradation couvre la plage de 230°C - 370°C. Le changement de pente de
la courbe se produit au début de la troisiéme zone, qui se situe entre 370°C et 457°C. Dans cette
fourchette, il est indiqué un changement chimique dans la structure provoquée par la
dégradation de la cellulose. Globalement, les auteurs mentionnent que les différentes celluloses
affichent une vitesse maximale de décomposition entre 365 et 440°C [164].

La séparation des lignines est rendue difficile pour leur étroite association avec d’autres
composés dans les parois cellulaires. Elles sont dans la plupart des cas dégradées ou modifiées.
La quatrieme zone, au-dessus de 457 °C, est celle ou se prolonge la dégradation de la lignine,
déja citée dans des travaux sur le liege et le bois [165, 25, 166]. La poursuite de la perte de
masse corrobore les résultats de la littérature en établissant que la cinétique de dégradation de
la lignine est plus lente que celle des autres composés [167, 168]. Sous atmosphere inerte, ces

valeurs se décalent vers des températures plus élevées (plus 30°C) [169].
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Tableau IL.2 : Intervalles de températures de dégradation des éléments chimiques du Liége.

Ambiant 220 - 230- 315- 370- 400- 457- 490- 600°C-
Réf mo1ante 1 5300c | 315°C | 370°C | 400°C | 457°C | 490°C | 600°C | plus
Subérine
Lignine
[168]
Hémicellulose
Cellulose
Hémicellulose
[170]
Cellulose
Zone 1 Zone 2 Zone 3 Zone 4
[53]
Cellulose
Lignine

Selon les données du tableau I1.2, on distingue clairement que la superposition des
domaines conduit a ’identification des zones de dégradation des €léments pour refléter bien la
perte de masse par TGA.

I1.2.4 Caractérisation physico-chimique du liéege par FTIR

Pour confirmer la modification de la structure chimique on a testé notre matériau traité

et non traité par le FTIR.
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Figure I1.3: Analyse spectrale du liége natif de reproduction par FTIR
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On a analysé par FTIR les échantillons de reproduction de liége en état natif et traité selon

les protocoles du tableau I1.3 de la méme planche utilisée en expérimentation (Fig. I1.3).

11.2.5 Traitement THT et ébullition

Le protocole comporte quatre variantes (tableau I1.3). La premiére et la quatriéme
consistent a faire bouillir les deux lots ‘A et D’ dans de I'eau distillée & 100°C pendant 1h. Pour
le lot “A’, cette opération a été suivie d’un cycle de THT a différentes vitesses de chauffe (Fig.
I1.4), en utilisant un four du type NABERTHERM ‘MORE THAN HEAT 30-3000°C” (Fig.
I1.5). La deuxiéme et la troisiéme consistent a faire traiter les deux lots ‘B’ et ‘C’ par THT aux
mémes taux d’échauffement sous gaz inerte (Argon). Ensuite, le lot ‘B’ subit un traitement
par une ¢bullition. L’allure du cycle de THT est inspirée des travaux de 1’Association
finlandaise de Thermowood [171], avec une variation de taux d’échauffement et un niveau du
palier d'homogénéisation thermique du copeau a 175°C au lieu de 165°C, laquelle est en
relation avec la température de la fusion totale de la subérine et le début de la courbe du perte
de masse ou la pente devient plus aigué telle que présenté dans le spectre de I’analyse de TGA.
Apres chaque traitement d’ébullition, les copeaux sont séchés a I'air libre pendant une période
de 15 jours environ jusqu’a l’atteinte I’humidité a 1'équilibre qui correspond a une valeur
moyenne comprise entre 2 et 9%.

Dans une étuve, I’ensemble des lots est soumis a un séchage a 103°C pendant 3 heures.
La variation de la masse et les dimensions des échantillons en fonction du temps ont été
mesurées. Les échantillons ont été pesés avant 1’essai, par la suite, des pesées ont été effectuées

pour chaque palier de température pour quantifier la perte instantanée de masse et la dimension.

Tableau I1.3 : Différentes variantes du protocole expérimental.

Protocole A Protocole B Protocole C Protocole D

Lot d'échantillons
Al | A2 |[A3| Bl |[B2 |B3 | Cl1 |C2 |C3 D1
Traitement

1%¢tape | Ebullition | v | v | vV v

2°Meétape THT 0.5°C| 1°C |5°C| 0.5°C| 1°C | 5°C |0.5°C | I°C |5°C

3¢mestape | Ebullition v | v | v
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Figure 11.4 : Cycle de THT sous un gaz inerte a différents taux de chauffe.

Figure IL.5 : Four de THT ‘L.M. Ecole Militaire Polytechnique’

I1.2.6 Analyse par MEB

Des échantillons, de type lieége de reproduction natif et traités, ont été analysés au
microscope ¢lectronique a balayage MEB Quanta 250 de la compagnie FEI (Fig. 11.6) dans le
cadre d’une prestation de service demandée a la Filiale du Centre de Recherche Scientifique et
Technique en Analyse Physico-Chimique (CRAPC EXPERTISE, Bou-Ismail, Tipaza) au profit
du laboratoire MATERIAUX ET ENVIRONNEMENT de I’Université de Médéa.
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Figure I1.6 : Photo du MEB

Plusieurs acquisitions d’images ont été réalisées a la surface de 1’échantillon en mettant
en évidence sa topographie avec différents agrandissements. Les parametres d’analyse choisis

sont les suivants :

- Mode de pression : Vide faible (60 et 50 Pascal)

- Faisceau des ¢électrons primaire s : 15 et 20 KV

- Taille du faisceau électronique (spot) : 3

- Détecteur des ¢€lectrons secondaires : LFD (contraste de morphologie)
- Distance de travail (WD) : de 8.1 a 14.2mm

- Agrandissement : 500 X, 2000 X et 2 500 X

I1.2.7 Etapes de détermination du Dapp

En régime transitoire de diffusion de matiere, le coefficient de diffusion massique
apparent (Dapp) est un facteur trés significatif dans 1’étude de I’intensité du phénomene de
transfert de matic¢re d’une espece chimique dans un milieu poreux (Liege). Les étapes de calcul

sont illustrées dans 1’organigramme présenté ci-dessous (Fig. 11.7).
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Figure I1.7 : Organigramme pour détermination du Dapp.

1° Détermination de la conductivité électrique instantanée de I’échantillon, g, suivant le
protocole expérimental conductimétrique ;

2° Les données expérimentales propres a chaque analyse sont enregistrées ;

3° La conductivité électrique est convertie en masse réduite par 1’utilisation des équations

L4 et IL.5 ;
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4° Les données de la masse réduite, ainsi obtenues, sont calées par le modele théorique,

présenté par 1’équation I1.13, en recourant au programme Matlab élaboré a cet effet en

vue d’estimer le coefficient Dapp ;

5° La valeur de Dapp est affinée par le programme d’optimisation Bat-algorithme pour

donner le Dapp final.

11.2.7.1 Méthode conductimétrique

La méthode conductimétrique sert a quantifier I’intensité de transfert de 1’espéce

chimique dissoute vers le milieu externe. Elle se présente en deux parties :

La premiéere partie est la préparation des échantillons pour I’imprégnation et se fait selon

les étapes suivantes :

Découper les copeaux de liege (suivant des directions et des géométries retenues)
(Fig. I1.8) ;

Peser les copeaux secs avec la balance numérique ;

Les sécher dans un dessiccateur a 103°C pendant 3 heures ;

Mesurer leurs dimensions a 1'aide d’un pied a coulisse (Tableau 11.4) ;
Imprégner sous vide les échantillons du soluté (NaCl) selon le mode opératoire

illustré dans la figure I1.9.

Figure I1.8 : Photo de la plaquette du liege étudiée.
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Tableau I1.4 : Caractéristiques des échantillons étudiés.
- . e Surface Epaisseur ~Masse Masse volumique
Echantillons Direction Sm?)x10° 20 (m)x10°  m (kg) » (kg/m?)
Lot 1 Radiale 1.925294 5.90 1.76 154.9400
Lot 2 Longitudinale = 1.926248 5.92 1.801 157.9355
Lot 3 Tangentielle 1.914822 591 1.742 153.9332

(1) Copeau de liege
(2) Pompe a vide

(3) Sonde de pression
(4) Entonnoir (NaCl)

(5) Vanne motorisée
(6) Carte d’interface

Resistance

O, Thermocouple
Régulateur de tension
@1 Connector

(7) Systéme d'acquisition de données

Figure I1.9 : Présentation schématique du procédé¢ de I'imprégnation sous vide.

La deuxieéme partie est 1’établissement du profil de concentration de I’espeéce chimique

en régime transitoire. Elle consiste a introduire un volume de1000 ml d'eau distillée et ionisée

précisément mesurée dans un bécher pour étre soumis a une agitation dont la vitesse d'agitation

est fixée a 120tr/min. L’étalonnage du conductimetre est obtenu moyennant une solution

tampon (NaCl (0,7M)). La quantification de masse de réactifs est donnée par 1’équation

suivante :

Myact = Cnact- Myaci- Veau = 40.950g
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Avant introduction du copeau, la concentration initiale de 1’eau distillée et ionisée est

utilisée pour corriger les concentrations des solutions en cours de réalisation des expériences.

La mesure de la conductivité de la solution (conductimeétre CONSORT C832) dans le
bécher est effectuée a travers un étage interface avec 1’ordinateur, réalisé par des ingénieurs de
I’Université de Médéa, pour présenter graphiquement en temps réel les données expérimentales
scrutées (Fig. I11.10). On note ici que la méthode conductimétrique a été choisie pour sa facilité
d'utilisation d’une part et elle nécessite des capteurs simples et des produits localement

disponibles.

@ Conductimeétre

r 2 4 & R B 3 % % \ N

h

©

T T T T T T T

Figure I1.10 : Schéma de I’installation de mesure de la concentration.
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La chaine d’acquisition de données de la concentration en NaCl comprend une centrale
d’acquisition et un PC (Fig.IL.11). La centrale enregistre la conductivité instantanée de I’espéce

chimique dans la solution imprégnant I’échantillon par I’intermédiaire d’un multiplexeur avec

une période d’échantillonnage programmé a 60 secondes.

Filtre . y
Passe Bas Ecg?gt'ﬂgﬂfur onve lsselrlr.
Mux q analogique/numérique
o 8| Connecteur
S TERRE \I
/\ I
Teet Bs
Sig = 3
ENB

Thermocouple

Figure I1.11 : Schéma bloc du circuit d’acquisition.

Pour la détermination du coefficient de diffusion, on a besoin de calculer :

e La diffusivité massique Dx(cm?/s) Pour une solution de NaCl, sa valeur algébrique est

calculée selon I’équation I1.17 :

1 1 11
RT ZCF ZNaJ' 8.3143-T 1 1 -8
Dy (- - = - =5.4033.10° 7 (IL.2)
Na™Cl™/H,0 F2 1 R 1 964882 1 1
20 20 76.35 50.1
cl- Na™*

e La concentration du soluté libéré a I'équilibre m,, (mol), pour des temps suffisamment

longs (160 min). Elle est estimée par l'expression suivante :

My = Cp- (Vsol)échantillon = Co-€y-€y-Sy (I.3)

Avec : ¢p, la concentration initiale du soluté contenu dans le copeau humide en (mol/l), ex
, I'épaisseur du copeau humide en (cm), Sy, 1a surface latérale du copeau humide en (cm?) et ey

, la porosité a I'état humide de I'échantillon.
Mais la porosité du liege n'est pas équivalente au degré de vide (Fig. I1.12), comme c'est

le cas dans d'autres matériaux, vu I’absence d’une corrélation entre la densité et la porosité due

aux pores non connectés et aux poches des pores [172].
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connectés

Figure 11.12 : Porosité dans un matériau solide.

De méme, il sera possible d'atteindre la quantit¢ de la substance libérée
expérimentalement (m,)e.p a l'instant 7 a partir de la concentration instantanée (c;)e,, mesurée par

le conductimétre en utilisant 1’équation :

(ml )exp = (Ct )exp : VSO] (114)
avece ©
C. = Conductivité Instantanée corrigée Oct _ Oct (H 5)
t ™ Conductivité du (cation+Anion) Yi(Aizi.ci) - CNacl(/lNa++/1Cl_) ’

I1.3 Conclusion

L’analyse du liege par les techniques TGA et IR a permis d’établir un profil clair du cycle
de traitement THT, soumis a plusieurs taux de chauffage. Les informations recueillies
concernent l'influence des protocoles du traitement de THT et I’ébullition en fonction des
parametres étudiés (direction de la diffusion, taux de chauffe, vitesse d'agitation) sur la diffusion
massique du soluté¢ NaCl a travers la maticre constitutive de 1’épaisseur des copeaux de licge
de reproduction.

Le recours aux techniques de la spectroscopie infrarouge a transformée de Fourier (FTIR),
I’analyse thermogravimétrique (TGA) et la microscopie ¢électronique a balayage (MEB) ont
permis d’évaluer les changements apportés a la structure physique des échantillons traités.
Toutes ces modifications dans la morphologie du liege pourraient conduire a I’amélioration de

I’efficacité de I’isolation en vue d’¢largir ses domaines d’applications.
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II1.1 Introduction

Dans la littérature peu des travaux analytiques ou numériques concernant la validation du
transfert de matiére dans les matériaux composites du fait de la complexité de la validation avec
les données expérimentales. L’établissement des équations gouvernant les mécanismes de
diffusions et les effets paramétriques du matériau sont mis en évidence et intégralement
modélisés afin d’évaluer leur contribution respective aux mécanismes de transfert.

Dans le présent travail, le probléme est formulé en tenant compte de l'effet de la forme
géométrique de la piece avec des conditions aux limites appropriées.

Apres la formulation mathématique de la géométrie plaquette les résultats seront discutés
selon solutions existantes dans la littérature aux différents parametres.

L’objectif majeur de cette partie est de calculer le coefficient de diffusion dans le liege
sous I’influence de certains parameétres cités auparavant avec un bon accord entre les valeurs
calculées et mesurées des quantités libérées. Pour cela on va essayer de décrire le phénomene

physique et les hypothéses simplificatrices et le modele mathématique qui le gouverne.
I11.2 Modélisation du transfert massique

On rencontre dans la littérature, les paramétres des modeles concernant le transfert de
matiere dans les matériaux composites sont déterminés en utilisant des logiciels de calcul. En
adoptant des techniques mathématiques, certains auteurs ont apporté¢ des solutions aux
équations de transfert en tenant compte des différentes conditions aux frontieres lesquelles
tiennent compte éventuellement des conditions liées a I’environnement [173, 174].

D'autres auteurs ont présenté des solutions en recourant a des techniques analytiques ou
numériques diverses [175, 176, 177, 178]. Or, peu de travaux expérimentaux sont présentés
dans la littérature vu la complexité et les exigences des protocoles de mesure et d’analyse.

Dans le présent travail, le probleme est formulé en tenant compte de la géométrie de la
piece avec des conditions aux limites appropriées. Aprés la formulation mathématique du
modele et sur la base des solutions développées dans la littérature pour des matériaux analogues,
nous avons compar¢ les valeurs du coefficient de transfert ainsi que 1’influence de la direction
de transfert dans les différents matériaux.

Dans cette partie, 1’objectif est de déterminer le coefficient de diffusion de matiere dans
le copeau de liege sous I’influence de certains parametres cités auparavant. Pour cela, on décrira
le phénomene physique avec le développement d’un modele mathématique, basé sur le calcul

de bilan, tout en adjoignant des hypothéses simplificatrices.
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I11.2.1 Modéle physique

Pour le modele mathématique de diffusion externe de matiére du matériau composite, on
a suppos€ que sa concentration initiale est ¢y indépendamment de la position. A I’instant t=0,
le copeau est plongé dans un milieu agité, de concentration (c«). Pour une température donnée
et lors du déroulement de la diffusion, la concentration surfacique (cs) est constante, égale a (c*)

laquelle est en équilibre avec la concentration du milieu externe via 1’équation :
c* =ky.Co (11L.1)

I11.2.2 Hypotheses simplificatrices
Afin d'alléger le modele mathématique, les hypothéses simplificatrices suivantes ont été

avancées :

e L’absence de réaction chimique (interne et/ou externe) ;

e Le milieu poreux indéformable (le copeau) est homogeéne avec une diffusion
unidirectionnelle a son sein ;

e La distribution de la concentration initiale est uniforme au sein du composite ;

o Lavitesse de convection est supposée négligeable et pas de limitation par transfert
externe au bord des copeaux (milieu parfaitement agité).

e Les propriétés physico-chimiques du composite et celles du fluide diffusant sont
indépendantes de la concentration, I'humidité ;

e Le milieu extérieur est de volume fini.

L’objectif de cette modélisation est de valider la réelle aptitude du modéle a prédire les
différents profils de concentration avec le temps et dans I’espace constituant le matériau en
fonction des parameétres liés aux conditions opératoires de préparation de 1’échantillon qui sont :

e Vitesse d’agitation de 120tr/min et 800tr/min ;

e Une épaisseur d’échantillon de 5.107m ;

e Une bonne qualité de liege de classe A ;

e Les échantillons en forme de plaquette ;

e Sens de découpage ;

e Vitesses de chauffe 0.5°C/min, 1°C/min et 5°C/min ;
e Palier d’homogénéisation de 175°C ;

e Protocole de traitement THT et/ou ébullition.
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I11.2.3. Modéle mathématique

La Modélisation mathématique repose sur le bilan massique de l'espéce chimique

diffusante (i) a travers un ¢lément de volume infinitésimal (dv) du composite :

qui entre dans le systéme qui sort du systéme

Flux molaire de (i) Flux molaire de (i) N Taux de formation molaire de (i)
a partir de réactions chimiques

] (IL.2)

_[ taux de changement temporel molaire de (i) ]

a l'intérieur du systéeme

En I’absence de réaction chimique et d’écoulement du fluide dans le composite :

( Terme de ) _ ( Terme de ) ~ R = d[ci(¢,t).U.]

1I1.3
Production convection ! ¢ ( )

L’équation de bilan de matiére se réduit a :

( Terme j ~ (Terme de] 0 (111.4)

d'accumulation diffusion

Soit :

aci (é/a t)
o P

Fe (&) B aen]_,
{ o0 ¢ o } (IIL5)

Avec : ¢;la concentration de l'espéce chimique (i) diffusante (mol/m?), ¢ le temps de la diffusion
(s), {'la coordonnée de l'espace ({ = x pour une coordonnée axiale a partir du centre du copeau
et = r pour une coordonnée radiale), f une constante dépendante de la géométrie du composite
(f = 0 pour une géométrie plaquette). Les copeaux de liege utilisés ont une forme
parallelipédique de longueur (a), d’épaisseur (2/) et de hauteur (b). R; le débit de production

relatif a la réaction chimique { R; =k, -¢/ ou k&, la constante de vitesse et n I'ordre de réaction

chimique}, Diqpp la diffusivité de (i) apparente et U. la vitesse de convection barycentrique de

l'ensemble des constituants {U,. => N; /> ¢; ou N; la densité de flux molaire de (7)}.

1 1
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Figure I1I1.1 : Sens de diffusion a travers 1’échantillon

En tenant compte du phénoméne étudié, le modéle de diffusion en régime transitoire

comportant les conditions aux limites et la condition initiale prend la forme suivante :

5 0%c;(x,0) dc;(x,0) 0

iapp P ot -

ox
>0
c;(x, t)|f:0 =Cjo
x=I 0

i (%02 y ~Cp (IIL6)

oc;(x,t) a 0

Ox t>0

Dans la résolution de I’équation du modele, la concentration a I’interface du copeau est
supposée égale a c;p. En toute rigueur, cette dernicre est affectée par I’agitation du milieu de
diffusion et la prise en considération de son impact conduit a des solutions analytiquement
complexes.

En utilisant la transformée de Laplace :

c;(x,)—c;p & " Cn+1)l-x Cn+1)l+x
= = (-D)"efol| ——— |+eafd | ——— 1.7
Cip —Cio n%;‘) [2\/Diapp'l:| [2\/Diapp‘t:| ( )

60



Chapitre 111 Modélisation et Optimisation

Avec : m; la masse de la substance libérée au temps t :

my Zj.JO dt

(II1.8)
0

La variation de la concentration de 1’espéce diffusante est donnée par la résolution de

I’EDP. L’expression analytique prend la forme :

ip C.() P o

c(xt)-¢, . 4&] 1 ((2n+l)p ) (_(2n+1)2>pz>oiapp \
kSt A | z%(ﬂ'*l)snk o ><x7><expL e ><tj (1IL.9)

Sachant que :

my _ Ce

= (11.10)

Donc a la paroi (x=1), la variation temporelle de la masse diffusante est donnée par :

2 2
" 8 i 1 exp _(2n+1) 77Dy ,
me  x? 50| 2n+l)? NE (IL11)

Avec : m; la masse de la substance libérée a ’instant 7 ; m« la masse de la substance
9

transférée apres désorption totale du copeau a un temps infini ; ¢, la concentration instantanée

et ¢« la concentration a 1’équilibre.

Ainsi, la densité de flux inter-faciale de matiére, Jy s’écrit :
b 9

oc;

]

JO :_Diapp E
X

(11L.12)
.y

Un programme en langage Matlab a été €laboré pour le calage des résultats expérimentaux

avec I’expression analytique de la solution obtenue a partir du modele, pour le cas de la

géométrie retenue de la plaquette.

IT1.3 Optimisation de la valeur du coefficient de diffusion

Dans I’étape finale dans la détermination du D.pp, apres le calage du modele avec les
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données expérimentales, on a exploré une nouvelle approche d’optimisation avec une meilleure
précision. La plupart des techniques de formulations des algorithmes ont été inspirées du
comportement des systémes biologiques et/ou des systémes physiques dans la nature [179] et
des algorithmes génétiques [180].

Tous ces modeles ont une importance scientifique et pratique [181, 182] visant a diminuer
I’erreur calculée, grace a différentes normes mathématiques, entre la sortie de fonction de
transfert et celle mesurée. Dans notre cas, cette conception structurale vise a déterminer les
solutions optimales et pratiques par le calcul du Dapp a travers le calage du modele de transfert
massique avec le profil basé sur les résultats expérimentaux.

Parmi d’autres algorithmes existants, le choix de Bat-Algorithme (BA) est 1'un des
algorithmes d'optimisations métaheuristiques modernes développé par Xin-She Yang en 2010
[183]. Egalement, il est basé sur le comportement d'écholocation de micro chauve-souris avec
des fréquences et des niveaux d'impulsion variables afin d’améliorer la diversité des solutions
dans la population. Il s'avére, donc, treés efficace pour déterminer la solution optimale dans
l'espace de recherche d'une fonction objective. Cependant, le BA utilise a la fois 'accord de
fréquence, le volume sonore ‘loudness’ et I'émission d'impulsion.

L'utilisation de la fréquence fournit un moyen de contrdle adaptatif de la fagon dont les
chauves-souris se déplacent. En outre, le controle de 1'équilibre de l'exploration et de
l'exploitation de I’algorithme est assuré par 1'utilisation du volume sonore ‘loudness’ et du taux
d'émission des pulsations. L'algorithme BA a l'avantage de la simplicité et de la flexibilité.

En effet, il est tres facile a mettre en ceuvre. Cet algorithme simple peut étre tres flexible
pour résoudre un large éventail de problemes. Il peut étre appliqué dans presque tous les
domaines de I’optimisation, des classifications, planification, etc. [184].

Cet algorithme est basé sur les régles suivantes [183] :

v Pour toutes les chauves-souris, lorsque la recherche d'une proie utilise une
technique d'écholocalisation pour déterminer la distance afin de localiser leur
victime et peuvent "connaitre" la différence entre les aliments (proies) et les

obstacles de fond ;

v Chaque chauve-souris vole aléatoirement de la position x; avec la vitesse v; et
une fréquence fp,in, en faisant varier la fréquence f et le volume sonore
‘loudness’ Ay pour chasser leur victime. Ils peuvent réguler automatiquement
la fréquence de leurs impulsions spéciales et ajuster le taux r € [0, 1], en

fonction de la proximité de leur proie ;
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v Bien que le volume sonore A; varie de diverses maniéres, on supposera que A;

diminue de haute valeur A, a une valeur faible A, ;

v f est comprise dans une plage [ fiminfmax]-
On a appliqué ’algorithme BA pour nos données expérimentales en adoptant comme
plage de fréquence centrée autour de la valeur du coefficient (10%)*Dapp, obtenu par le calage,

selon I’organigramme présenté dans la figure I11.2.

L’algorithme nous a permis de déterminer un coefficient de diffusion avec une précision

dont ’erreur est de 1’ordre de 107,

. A .
— Données expérimentales — Données expérimentales
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Figure I1I1.2 : Organigramme d’optimisation de la valeur du coefficient de diffusion.

63



Chapitre 111 Modélisation et Optimisation

I11.4 Conclusion

Les résultats de la diffusion massique obtenue par la méthode conductimeétrique nous
permis d’accéder au calcul de la diffusivit¢é massique apparente a travers un modele
mathématique €laboré a ce sujet. On précise que ce résultat a été raffiné par le recours a Bat-
algorithme. Sur la base de ces coefficients, on a déterminé le protocole de traitement optimal

de notre matériau de point de vue isolation massique.
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Chapitre IV Résultats et Interprétations

IV.1 Introduction

Dans ce chapitre, on va discuter 1’effet de certains parameétres (sens de découpage,
protocole de traitement et le taux de chauffe) ont un impact sur le changement de la structure
physique du liege de reproduction apres traitement tout en améliorant 1I’isolation massique. La
mesure de la quantité diffusante du copeau de liege de reproduction en régime transitoire par la
méthode conductimétrique permet de calculer la diffusivité apparente Dapp du soluté dans le
milieu poreux a travers le calage avec modele, on détermine les différents Dapp, aprés une

optimisation par le Bat-Algorithm.
IV.2 Effet du traitement sur la morphologie du li¢ge

IV.2.1 Propriétés physiques lors du traitement

Le poids et les dimensions des échantillons ont été obtenus avant et apres le séchage a
différents paliers de température. Les mesures obtenues ont été utilisées pour calculer la masse

volumique et la perte en poids par les suivantes équations :

p= (IV.1)

M
%4

AD = 100 (M) (IV.2)
P1

Ou : p est la masse volumique (kg/m?®) ; M, Masse de 1’échantillon (kg) ; ¥, Volume de

’échantillon (m?); AD, Variation relative de la masse volumique (%); pi, p2, Masses

volumiques initiale et finale a la température de séchage, en kg/m>.

Dans une premiere étape, les traitements thermiques ont été appliqués aux échantillons
avec trois paliers de température (100°C, 175°C et 265°C) dont les durées de traitement sont

respectivement 4, 8 et 12 h, dans une unité de chauffage controlée a pression ambiante.

Comparativement aux €chantillons témoins, les résultats de mesure montrent l'influence
du traitement thermique, a différentes températures, sur leurs masses volumiques et leurs
dimensions. Les variations des masures €taient statistiquement significatives. Le traitement
thermique entraine, en effet, une diminution de la densité, laquelle dépend de :

1. L’humidité libre et liée ;

2. Une évaporation des agents volatils d'extraction lors du traitement thermique ;

65



Chapitre IV

Résultats et Interprétations

3. Une dégradation des composants du licge, en particulier des hémicelluloses, et de

I'évaporation des produits de dégradation.

Le tableau IV.I regroupe les mesures de dimensions et masses volumiques des deux
¢chantillons séchés a différentes températures. On note que dans I’intervalle de 168°C a 260°C,

on assiste a la présence de gonflements de taille variable pour enfin donner fissuration au niveau

des lenticelles (Fig. IV.1).

Cependant, les changements de dimensions des échantillons ont lieu suite a un gonflement

dans la direction axiale qui croit progressivement avec la température dans les conditions

ambiantes (Fig. IV.1 et IV.2).

Tableau IV.1 : Caractéristiques physiques du liége de reproduction
sous P’effet de températures de séchage.

Echantillon 35°C | 103°C 168°C 260°C
Hauteur |CL1 | 43.60 | 43.10 43.10 49.20
A0m) oo | 4366 | 43.50 43.50 50.10
Diamétre |CL1 | 2430 | 2420 | dr=24.6 | dr=24.1 | dx=25.9 | d1=28.3
A0°m) oo | 2425 | 2410 | de=24.6 | dr=242 | de=26.1 | d=2822
(Vl(;l;;: cLi | 20220201 TR0 5006870279 28323.12596
masse |CLI | 3204 | 3.122 2711 2.651
A0°k®) |era | 3310 | 3315 2818 2.775
Masse |CL1 | 158454 | 157,483 135.085 93.598
Vfﬁ;?&ig?e cr2 | 159,187 | 157,786 138.551 95.817
cLI 0 0613 14.746 40.930
AD
. 0 0.880 12.963 39.808

e dr: Diametre tangentiel
e CL :Cylindre, Lot
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Figure IV.1 : Photos des échantillons séchés aux conditions ambiantes et sous Argon

Figure IV.2 : Photo du changement de dimensions des échantillons séchés sous conditions

ambiantes et sous Argon.

La figure IV.3 donne une vue sur la variation des dimensions géométriques du cylindre
en fonction de la température. Vis a vis du volume initial, on mentionne une augmentation de
40% dans la plage de température de 168-260°C. Une perte conséquente de poids dans la plage
de température de 103-168°C a été relevée. Ces résultats concordent pour confirmer une
diminution de 60% de la masse volumique sur la totalité de la plage de 103°C a 260°C

(Fig.IV.4).

Dans cette fourchette de température, la perte de poids suit une loi quasiment linéaire. Par
contre, dans le cas de I’échauffement sous 1’Argon, les copeaux préservent des dimensions

sensiblement constantes.
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Figure IV.3 : Perte de masse du liege de reproduction en fonction de la température sous
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Figure IV.4 : Variation de la masse volumique du liége de reproduction en fonction de la
température sous conditions ambiantes.

En deuxieéme étape de cette étude, on a gardé le méme protocole mais sous un gaz inerte

(Argon). Dans le tableau IV.2, nous avons récapitulé les propriétés physiques avant et apres

traitement pour déterminer la masse volumique sur chaque palier de température. Au cours du

traitement, 1’échantillon a subi globalement des pertes de masse avec des gains de volume tres

faibles (Fig. IV.5). Les modifications subies par 1’échantillon sont indépendantes des directions.
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Tableau IV.2 : Caractéristiques physiques du lieége (ES6) de reproduction aprés THT a
différentes températures sous Argon.

Températures 35°C 103°C 168°C 260°C
Hauteur
43.48 43.30 43.30 43.70
(10°m)
Diamétre
24.16 24.15 dr=24.20 | drt=24.25 |dr=24.40 |d1=24.30
(10°m)
Masse
3.161 2.951 2.933 2.493
(10°kg)
Volume
19933.03 | 19834.08 19957.44 20350.14
(10°m?)
Masse volumique
158,581 148,784 146.963 122.505
(kg/m?)
T T T T - r . 0,0204
3,2 4 -
u - .- asse 4
3,14 N N - :— zlolumflsﬂ686 4 - 0:0203
N /
3,0 S N _ / L 0,0202
29 \ /
c 7 L 00201 &
2 2.8+ p < §
< \ ,3\
= - . / N - 0,0200 3.
n ~ 7 /. A
2,6 ~ P \ L 0,0199
S o Ve \
2,5 ~m” \.
-0,0198
2,4 T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300
Température (°C)

Figure I'V.5 : Perte de masse du liege de reproduction par THT a différentes températures

sous Argon

La figure IV.6 donne une comparaison de la perte de masse entre les deux modes de

traitement. L’échantillon, sous conditions ambiantes, a subi une grande perte de masse entre

103°C et 168°C. Le résultat témoigne que, sous conditions ambiantes, la dégradation de
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quelques ¢éléments chimiques se trouve précipitée. Par contre, le traitement sous argon est a

I’origine d’un déplacement d’une grande perte de masse jusqu’a la température 168°C. La

comparaison de I’influence de gaz de traitement est illustrée dans la figure IV.6.
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Figure IV.6 : Perte de masse de I’échantillon de liege de reproduction a différentes
températures sous conditions ambiantes et sous Argon.
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Figure IV.7 : Changement de volume de I’échantillon de liege de reproduction a différentes
températures sous conditions ambiantes et sous Argon.

Ainsi, on peut noter que, sous 1’argon, 1’échantillon a conservé sa forme géométrique,

alors que sous conditions ambiantes, a subi une prise de volume de 40% dans la plage de
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température 168 a 260°C laquelle est due au flambement des lenticelles provoqué par 1’oxygeéne

(Fig. IV.7).

IV.2. 2 Analyse par FTIR

On a consolidé notre étude par I’analyse spectrale (FTIR) afin de mieux argumenter les
résultats expérimentaux de I’effet du traitement apporté a la structure chimique, comme le

montrent si bien les spectres FTIR des échantillons A3, C1, C2, C3 et N.
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Figure IV.8 : Spectres IR des échantillons des différents protocoles

Les résultats rapportés dans la figure IV.8 donnent un renseignement plus exact sur les
modifications structurales apportées aux liaisons présentes dans les molécules du matériau suite
aux traitements THT. En effet, on distingue cinq courbes avec une transmittance du natif
relativement plus faible. Cependant, pour une fréquence de 3200-3400cm’!, le pic de large
bande est reli¢ a I’élongation de vibration de groupements hydroxyles (OH") par le biais des
interactions par ponts hydrogene intermoléculaire, dans tous les échantillons testés. Notons, en

outre, que les protocoles expérimentaux C1, C2 et C3 conduisent pratiquement a des résultats
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quasi identiques, ce qui explique que les interactions par pont hydrogéne dans ces trois
¢chantillons n’ont pratiquement pas changé. Toutefois, une amélioration notable est obtenue
dans le cas du traitement par le protocole A3. Ce dernier résultat est corrélé a I'impact de
1’¢ébullition sur les propriétés du matériau.

Ces résultats montrent que ce traitement thermique a un effet sur les propriétés physico-
chimiques et la structure du liége, en modifiant les polysaccharides et la lignine. Les
hémicelluloses sont les premiers composants a se dégrader du fait de la désacétylation (Fig.
IV.9). La lignine des feuillus change plus que la lignine des résineux, a cause de la
déméthoxylation, de la perte d'unités S ou de la rupture des chaines latérales aliphatiques. La
structure de la lignine macromoléculaire devient plus condensée avec la présence de groupes
conjugués et non conjugués [185]. Les changements induits par le traitement thermique sont
dus a différentes réactions chimiques se produisant simultanément. Pour précision, I’influence

de la vitesse de chauffe est insignifiante quel que soit le protocole expérimental.

Figure IV.9 : Présentation schématique de la désacétylation

IV.2. 3 Analyse par MEB

Par observation au MEB, il apparait qu’il n’y a pas de différence visible entre le liege
traité de certains protocoles et le licge natif de reproduction. Toutefois, pour d’autres protocoles,
le processus de déshydratation a également entrainé un froissement des parois et des réductions

de la taille des pores accompagnées d’une augmentation de la tortuosité.

Ces modifications de l'anatomie du liege indiquent que la dégradation chimique bien
¢tablie n'est pas la seule cause des modifications des propriétés du liege lors du traitement

thermique.
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Dans la figure IV.10, un froissement des parois cellulaires des échantillons traités par
THT, a été observé par MEB, ce qui nous conduit a une nouvelle morphologie en rapport avec
la porosité et la tortuosité. A la lumicre de ce résultat, on analyse les changements structuraux

dans les différentes directions selon les protocoles retenus.

Figure IV.10 : Structure cellulaire du liege aprés THT observée par MEB.

La structure cellulaire du liege de reproduction natif et traité selon les protocoles cités au
tableau II1.3, a été observée par MEB, dans différentes directions avec des agrandissements de

500, 2000 et 2500 fois (Fig. IV.11 ; IV.12).

La figure V.11 montre que la configuration des cellules de liege conserve la forme
prismatique apres traitement par ébullition avec une dilatation des cotés entre 15-20um au lieu
de 13-15um pour les échantillons non traités (Photo D1.1.1). Pour les premiers, une
augmentation d’épaisseur de la paroi cellulaire a ¢été observée. Cette dilatation provoque un
léger froissement dans les directions tangentielle et axiale (Photo D2.1.1). La figure 1V.12
présente une comparaison entre le licge traité sous différents gaz. La structure du liege traité
sous oxygene a 168°C subit une déformation de sa morphologie dans les trois directions (Photo
N1.1) avec une accentuation de la déformation tangentielle pour une température de 260°C
(photo N2.1). Par contre, le traitement, sous Argon, on mentionne le maintien global de la forme
des cellules, avec des froissements qui ont donné 1’amélioration escomptée. Ce flambage est la

source de la nouvelle porosité et la tortuosité, pour lequel on aura une bonne isolation massique.
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Figure I'V.11 : Structure cellulaire observée par MEB du liege bouilli dans les plans
orthotropiques.
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Figure IV.12 : Observation microscopique du liege traité sous différents gaz (Conditions
ambiantes et Argon) dans les trois plans de I’échantillon.
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En plus de ces résultats, on remarque que la paroi est assez fine dans le cas de I’échantillon
du protocole A (Fig. IV.12, A1.1.1) par rapport a 1’échantillon du liége bouilli du protocole D
(Fig. IV.11, D2.1.1). Par contre, dans le protocole B ou le THT préceéde 1’ébullition, la paroi
devient plus épaisse (Fig. IV.12, photo B1.1.1).

IV.3 Phénoméne de transport

1V.3.1 Effet de la direction sur le coefficient de diffusion

Le liege est un matériau anisotrope (Fig. IV.13). Pour cette raison, on a étudi¢ 1’effet de
la direction de découpage sur la vitesse de désorption dans les trois directions (radiale,
longitudinale et Tangentielle) de la plaquette traitée selon le protocole B avec un taux de
chauffage de 1°C/min (Tableau IV.3). On a mesuré la conductivité électrique qui traduit la
capacité d’une solution aqueuse a conduire le courant électrique. Cette notion est inversement
proportionnelle a celle de la résistivité ¢électrique. La conductivité est directement
proportionnelle a la quantité de molécules (sels minéraux) dissoutes dans 1’eau. Ainsi, plus la

concentration en solide dissous est importante, plus la conductivité est élevée.

Axe dlu tronc

Longitudinal

—
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Figure IV.13 : Différents sens de transfert des especes chimiques.

Les échantillons utilisés sont des plaquettes de liege de longueur L, largeur / et d'épaisseur
e, dont les cellules sont orientées pour chaque direction a 90° (tableau IV.3). Le soluté utilis¢
estle NaCl (0,7 M) avec une température de réalisation d'expérience fixée a 25°C sous agitation

de vitesse égale a 120 tr/min.

76



Chapitre IV Résultats et Interprétations

Tableau IV.3 Données géométriques et structurales des copeaux de licge.

Sens de Epaisseur Surface Porosité | Tortuosité
diffusion en (m) Su (m?) £() 7(-)
Longitudinal 5.92x10° 1.9262x10° 0,365 10.4
Radial 5.90x10 1.9252x10° 0,365 35.5
Tangentiel 5.91x10 1.9148x10° 0,365 14.8

D’apres la figure 1V.14, la routine du traceur chimique NaCl est beaucoup plus rapide
dans la direction radiale que dans les directions longitudinale et tangentielle. La direction
radiale est en effet la voie privilégiée dans la morphologie du liege pour la diffusion des gaz,
de I'eau et des €léments nutritifs, ceci est motivé par la disposition des cellules bien arrangées
dans le sens radial. La vitesse de transfert dans la direction longitudinale est sensiblement plus
importante que la direction tangentielle compte tenu de 1’anisotropie structurale du matériau

laquelle influe sur la cinétique de désorption.
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Figure IV.14 : Effet des directions sur I'évolution de la masse réduite du milieu de diffusion
en fonction du temps (Protocole B, a 1°C/min).
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1V.3.2 Effet de la vitesse d’agitation

La figure IV.15 montre que la vitesse d'agitation a une grande influence sur la cinétique
de désorption. Plus la vitesse d’agitation de la solution réceptrice augmente, plus la migration
des ions se NaCl est rapide. Dans le cas des grandes vitesses d’agitation, le phénomene de
diffusion est turbulent lors du barbotage de la solution pour provoquer une forte diffusion
accompagnée de fluctuations de concentrations durant les premiers temps jusqu’a 62min. Au-

dela, on a une vitesse de diffusion plus atténuée pour s’annuler pratiquement a 1’équilibre.

— Cte a 120tr/min

—C,, a 800tr/min

Temps=62min
C,.=0,245mM

Concentration externe, C, (mM)

0,00 T T T T T T T T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120 140 160

Temps (min)
Figure IV.15 : Effet de la vitesse d'agitation sur I'évolution de la concentration au cours du
temps.
1V.3.3 Effet du protocole de traitement

L’objectif de cette exploration étant la détermination du protocole de traitement le plus
fiable. L’analyse des résultats obtenus a partir des protocoles ‘A’, ‘B’, ‘C’et ‘D’, a permis
d’ordonner la vitesse de transfert pour des régimes établis de 1’équilibre chimique a partir des

figures suivantes :
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Figure IV.16 : Comparaison entre protocoles de traitement sur 1'évolution de la masse réduite
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Figure I'V.17 : Comparaison entre protocoles de traitement sur I'évolution de la masse réduite

au cours du temps "Taux de chauffe 1°C/min"
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Figure IV.18 : Comparaison entre protocoles de traitement sur 1'évolution de la masse réduite
au cours du temps "Taux de chauffe : 5°C/min"

Les figures IV.16, IV.17 et IV.18 ont montré que le protocole de traitement A, donne une
résistance a la routine plus grande que dans le cas du protocole C et de degré plus que le
protocole B et D et ce grace a la dilatation provoquée par 1’ébullition, suivie du rétrécissement
des pores avec une augmentation de la tortuosité par THT. Cependant, le THT, a lui seul, donne
un choc thermique provoquant un rétrécissement des pores avec un léger changement de la
tortuosité car la lignine représente environ 25% du poids total de la matiere et offre le support
mécanique et la rigidité des parois cellulaires. C’est un résultat similaire a celui obtenu par
I’ébullition aprés THT avec une légere diminution de la taille de pores suite a la dilatation

provoquée avant traitement.
1V.3.4 Effet du taux de chauffage

Les figures 1V.19, IV.20 et IV.21 ont montré que les vitesses de chauffage ont une

influence sur le transfert diffusionnel.
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Figure IV.19 : Effet du taux de chauffage sur I’évolution de la masse réduite au cours du
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Figure 1V.20 : Effet du taux de chauffage sur 1’évolution de la masse réduite au cours du

temps pour le "Protocole B"
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Figure 1V.21 : Effet du taux de chauffage sur I’évolution de la masse réduite au cours du
temps pour le "Protocole C"

Indépendamment des trois protocoles A, B et C, le transfert massique du soluté vers le
milieu externe, dans le cas du THT, est influencé par le taux de chauffage dans 1’ordre suivant :
» Vitesse de diffusion a 0.5°C/min < Vitesse de diffusion a 1°C/min < Vitesse de
diffusion a 5°C/min.
Toutefois, vis-a-vis des résultats du protocole C, une grande résistance au transfert de
matiere est clairement établie dans les résultats obtenus par le protocole A. En outre, on peut
avancer que la vitesse de diffusion, déterminée par le protocole B est pratiquement similaire a

celle du natif.
IV.4 Modélisation de la diffusion massique

IV.4.1 Identification du domaine de vitesse d’agitation sur la validité du modéle

Pour I’estimation du coefficient de diffusion apparente, le calage des résultats
expérimentaux par le modele est une étape incontournable. Compte tenu de 1’influence de I’effet
de I’agitation sur la cinétique globale de diffusion, on a constaté que, pour les faibles vitesses,
les points expérimentaux peuvent étre lissés parfaitement par le modele ou on note une

superposition de courbes (Fig. [V.22).
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Figure IV.22 : Effet de différentes vitesses d'agitation sur
la limitation du domaine d’application du mod¢le.
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Figure IV.23 : Effet de la vitesse d'agitation sur
la limitation du domaine d’application du modele.
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Toutefois, pour des grandes vitesses d'agitation (800 tr/min) (Fig. IV.23), ’application du
modele se trouve validée particulierement sur un intervalle correspondant au démarrage de la
désorption (t < 38 min). En effet, des fluctuations du profil de la variation de la masse réduite
sont observées dans I’intervalle du temps (38 a 65min). Au-dela de ce point, le modele est
incohérent et présente une divergence trés remarquable avec les points expérimentaux. Cet écart
est attribué a la formation de bulles au voisinage de la couche limite entourant les électrodes
pour affecter I’exactitude des données expérimentales. En outre, il y a lieu de tenir compte, pour
ces vitesses, du régime turbulent pour lequel il y a lieu de changer de modé¢le pour introduire

des concepts statistiques tels que longueur de mélange et/ou théorie de Kolmogorov.
IV.4.2 Validation du modele selon la direction de diffusion (découpage)

Apres avoir estimé le paramétre (Dapp) selon la direction (radiale ‘Dr’, longitudinale ‘Dr’
et tangentielle ‘Dt’) de diffusion et suite au calage du mod¢le représentatif de la variation
spatio-temporelle de la concentration en NaCl au sein du matériau étudié, nous avons présenté
’allure de I'équation (IV.13) du mod¢le par les figures IV.24, IV.25 et IV.26. En premier lieu,
on note que les écarts absolus entre points expérimentaux et les valeurs calculées par le modele

sont pratiquement nuls ce qui a conduit a retenir la valeur expérimentale du paramétre estimé.
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Figure IV.24 : Effet de la direction de diffusion radiale sur 1'évolution de la masse réduite au

cours du temps.
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Figure I'V.25 : Effet de la direction de diffusion longitudinale sur I'évolution de la masse

réduite au cours du temps.
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Figure V.26 : Effet de la direction de diffusion tangentielle sur I'évolution de la masse

réduite au cours du temps.
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D’apres les figures V.24, IV.25 et IV.26, on remarque que le modéle décrit dune fagon
satisfaisante les résultats expérimentaux relatifs a la variation de la masse réduite
indépendamment de la direction de diffusion en régime transitoire. Toutefois, on met 1’accent

sur I’importance du sens de diffusion ou on établit que Dr> D1>DL (Tableau IV .4).

Tableau IV.4 : Coefficients de diffusion pour différentes directions de diffusion.

Directions de découpage Radiale Tangentielle Longitudinale

Coefficient de diffusion
Dr=7,44x10"? | Dr=5,19x10""2 DL=4,6710"

apparent (m?/s)

IV.4.3 Impact du protocole de traitement sur le coefficient de diffusion

Pour répondre a I’influence du protocole de traitement sur la diffusion de la matiére a
travers le matériau, nous avons adopté une démarche en faisant varier les différents modes de

traitements énoncés dans le cadre de cette étude.
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Figure V.27 : Effet du protocole de traitement sur 1'évolution de la masse réduite libérée au
cours du temps.
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Ayant retenu la validité du modele de diffusion, nous avons procédé pour chaque
protocole au calcul du Dapp. D’apreés les courbes de la figure IV.27, il se dégage que le meilleur
coefficient de diffusion massique est propre au protocole A. Les valeurs des coefficients de
diffusion apparents pour chaque protocole dont le taux de chauffe est de 0,5°C/min,

sont consignées dans le tableau ci-dessous (Tableau IV.5).

Tableau IV.5 : Coefficients de diffusion pour différents protocole avec la méme vitesse de

chauffe.

Protocole Al B1 Cl1 D

Coefficient de
diffusion Da1 =4,76x103| D1 = 6,16 x102| Dc1=1,15x10"? | Dp=2,18 x10°"!

apparent (m?/s)

IV.4.4 Influence de la vitesse de chauffage sur le coefficient de diffusion

Pour apporter une réponse claire a I’influence du taux de chauffe sur la performance de
transfert par diffusion radiale, nous avons fait varier le taux de chauffe pour prendre les valeurs
0,5 °C/min, 1.0 °C/min et 5 °C/min pour les différents protocoles expérimentaux, en
I’occurrence A, B et C. Ainsi, les résultats expérimentaux du phénomene de désorption en
régime transitoire sont représentés par les figures 1V.28, IV.29 et IV.30. Indépendamment du
protocole expérimental, il appert que le coefficient de diffusion est tres affecté par le traitement
thermique du copeau et que la valeur correspondante augmente avec la vitesse de chauffe dans

I’ordre suivant :
" Dosecmin<Dioc/min<Dsec/min

Avec : Dosecmin est le coefficient de diffusion apparent avec un taux de chauffe de

0,5°C/min.

Une fois de plus, on peut avancer que le modele développé est capable de simuler de

manigere tres satisfaisante les cinétiques de désorption du matériau.
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Figure I'V.28 : Impact du taux de chauffage (Protocole A) sur 1'évolution de la masse réduite
libérée au cours du temps.
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Figure IV.29 : Impact du taux de chauffage (Protocole B) sur I'évolution de la masse réduite
libérée au cours du temps.
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Figure IV.30 : Impact du taux de chauffage (Protocole C) sur I'évolution de la masse réduite

libérée au cours du temps.

Faisant abstraction de I’influence du taux de chauffe sur le coefficient de diffusion pour

les différents protocoles, I’analyse des résultats présentés dans le tableau IV.6 montre que sa

valeur se trouve multipliée par un facteur égal a 1,2 pour le protocole B lors de la variation du

taux de chauffe alors qu’il est de I’ordre de 3 pour le protocole C dans les mémes conditions.

Dans I’ensemble, le traitement par THT et I’ébullition avec les différentes vitesses de

chauffage ont une influence trés significative sur le coefficient de diffusion par rapport au

protocole D et au natif.

Tableau IV.6 : Coefficients de diffusion pour différents protocoles.

Protocole

Al

A2

A3

B1

B2

B3

C1

C2

C3

D

Natif

Dapp X1012

4,76x107!

5,76 x107!

1,01

6,16

7,44

8,3

1,15

3,36

3.9

2,18x10!

6,07
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IV.5 Optimisation de la valeur du coefficient de diffusion

Pour lever I’ambiguité du classement de certaines valeurs du coefficient de diffusion
avant ou aprés traitement a différents parametre liés au protocole expérimentale ou de

1’échantillon, on a utilisé¢ le Bat-Algorithm pour optimiser ce coefficient apparent.
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Figure IV.31 : Optimisation du coefficient de transfert massique par BA ‘Protocole A1’
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Figure V.32 : Optimisation du coefficient de transfert massique par BA ‘Protocole B2’
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Figure IV.33 : Optimisation du coefficient de transfert massique par BA ‘Protocole C3°.
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Tableau IV.7 : Coefficients de diffusion optimisés par BA pour les différents protocoles

2 ) Précision de calcul

Protocole Dapp (m/s) Diapp (m'/s) Bat-Algorithme
Bat-Algorithme .

(Erreur relative)
Al 4,76 x10°"3 5.00 x1013 3.033 x107
A2 5,76 x10713 5.67 x1013 1.022 x10°¢
A3 1,01 x107'2 1.04 x1072 1.140 x1077
B1 6,16 x1072 6.14 x1071? 2.450 x10°°
B2 7,44 x10°12 7.51 x10712 6.049 x10°°
B3 8,30 x10712 8.31 x10712 4.851 x10°
Cl 1,15 x10712 1.19 1072 8.721 x1077
C2 3,36 x10712 3.29 x107'2 2.380 x10°®
C3 3,90 x10712 4.00 x1072 3.420 x10°°
D 2,18 x10!! 2.11 x10™"! 5.120 x1077

Les résultats d’optimisation illustrés dans les figures IV.31, IV.32 et IV.33 montrent que
I’algorithme de calcul (AB) a optimis¢ la valeur du coefficient de diffusion, puisqu’il est
capable de prédire sa valeur quel que soit le protocole de traitement du lieége. Eu égard aux
valeurs de Dapp présentées dans le tableau IV.7, on note que les courbes données par le modéle,
basé sur le coefficient de diffusion optimisé par BA, sont pratiquement superposées aux courbes

expérimentales.

IV.6 Conclusion

I a été constaté que les procédés de THT et ébullition entrainaient des améliorations dans
la morphologie physique et chimique du liege qui méne a un coefficient du transfert massique

(Dapp) optimisé lequel est dépendant de la masse volumique de ce matériau.

Les résultats ont clairement indiqué que les valeurs de Dapp sont affectées positivement avec la
vitesse de chauffage alors que la cinétique globale est particuliérement activée avec la vitesse
d’agitation du milieu environnant. Ces résultats ont été¢ observés clairement dans le protocole
Al par rapport au natif. La diminution de la résistance a la routine du soluté était corrélée aux

modifications de la structure chimique des composants du licge.
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Dans le cas du traitement par THT, on remarque que 1'hémicellulose était le premier
composant dégradé des cellules de liege. Toujours avec le traitement par THT et pour la
température de 260°C, les deux polyméres structuraux, la subérine et la lignine, de la paroi
cellulaire du liége, se dégradent et provoquent des flambements a la paroi. Ces modifications

sont la source de I’amélioration structurelle de licge.

Par ce traitement thermique, certaines propriétés structurales du lige (porosité tortuosité)
sont modifiées pour lui conférer de larges applications dans le domaine de 1’isolation. En outre,
le rétrécissement et le gonflement du liege ayant subi un traitement par THT sont plus stables
comparativement au liége traité dans des conditions ambiantes. Par conséquent, le liege traité
sous un gaz inerte est trés adapté aux applications de revétement. Les produits de liege n'ayant
pas une grande valeur commerciale en tant que telle peuvent étre traités thermiquement, ce qui
permet de pousser les études afin d’¢largir leurs domaines d’applications dans ces différents
¢tats (aggloméré) tout en tenant compte d’autres parametres (lieu de poussée, facteur

météorologique, etc.).
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Conclusion et Perspectives

Dans cette thése, on a mené une étude expérimentale sur 1’amélioration des propriétés
physiques du licge par des traitements thermiques a haute température (THT) et ébullition. Il a
été constaté que l’impact de ces traitements sur les fibrilles cellulosiques, la lignine et
I’hémicelluloses avaient un effet positif. Un tel résultat relatif a la morphologie du liege a été
confirmé par I’analyse IR et MEB. Pour mieux comprendre les effets du traitement THT et de
1’¢ébullition sur les changements apportés aux caractéristiques de 1’isolation de phénomeénes de
transfert de matiére, on a déterminé le coefficient de diffusion apparent (Dapp) par un modele
mathématique que nous avons par les données expérimentales issues de la méthode
conductimétrique que nous avons effectué¢ au laboratoire. Afin de choisir un matériau d’une
meilleure qualité isolante qu’on pourrait livrer a 1’industrie, on a adapté plusieurs protocoles de
traitement d’ébullition et/ou THT dont le cycle de THT a différents taux de chauffage
(0,5°C/min, 1°C/min et 5°C/min) avec un palier d’homogénéisation de 175°C.

Le choix du protocole optimal s’articule sur la détermination du Dapp par la méthode
indirecte de la mesure conductimétrique pour le suivi de la cinétique de désorption en régime
transitoire. De méme, la nature de soluté a été diversifiée. Contrairement aux études classiques
menées avec 1'eau pure, le soluté (NaCl) de concentration 0,7M, a été retenu. Il diffuse selon
une direction choisie (radiale, longitudinale et tangentielle) de l'intérieur du milieu "liege de
reproduction traité sous une forme plaquette" vers le milieu externe a une température de 25°C
et sous différentes vitesses d’agitation (120tr/min et 800 tr/min).

L’identification du Dapp, pour différentes conditions opératoires, a été faite par le calage
des valeurs de la masse réduite expérimentale et celles du modele analytique établi par solution
de la deuxiéme loi de Fick, pour chaque résultat expérimental. En outre, il a été clairement
établi que le traitement a un effet significatif sur la densité ainsi que sur d'autres facteurs tels
que la lignine, la cellulose, les teneurs en hémicellulose, y compris la forme prismatique des
cellules. La diffusion de I’espéce chimique dans le liege est étroitement liée au sens de
découpage avec Dr>Dr>DL. Néanmoins, le modele est incohérent et présente une divergence
trés remarquable avec les points expérimentaux dans le cas des grandes vitesses d’agitation
(800tr/min).

Les échantillons présentent un Dapp en moyenne de I’ordre de 1072 m%s™! qui décroit
favorablement avec le taux de croissance temporelle de la température du THT. Une analyse
des résultats obtenus a partir des protocoles ‘A’, ‘B’ et ‘C’ a permis d’ordonner les valeurs de

Dapp comme suit :

94



Conclusion et Perspectives

e Protocoles de traitement : Do <Dc < (Dg=Dn) <Dp ;

e Taux de chauffe : Do s°c/min < Di°c/min < Dsec/min.

Les résultats de la diffusivité massique du liege de reproduction traité étaient étroitement
liés a la composition chimique de divers éléments constitutifs de la cellule de liege. Le protocole
de traitement dont le cycle A, d’un taux de chauffage de 0.5°C/min, atteint un coefficient de
diffusivité massique apparent meilleur de 4.76x107'3 m?/s, environ 13 fois plus faible par rapport
au coefficient de diffusion du liége de reproduction natif.

Pour pouvoir dégager des résultats plus rigoureux, nous avons di recourir a I’utilisation
des techniques d’optimisation, le Bat-Algorithme qui s’est imposées par sa simplicité relative

et son efficacité irréfutable avec une erreur relative de 107,

En perspective, d'autres travaux sont a effectuer pour élargir le domaine d’application du
liege afin d’étendre leurs domaines d’applications (isolation thermique, phonique et vibratoire)
dans ces différents états (aggloméré) tout en tenant compte d’autres parametres (lieu de poussée,
facteur météorologique, etc.) sans négliger pour autant I’impact de la technique de traitement

approprié.
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Abstract

The ecological treatment of cork, at high temperature brings about some changes in its mechanical and chemical properties,
which make cork anew material with different types of performance (thermal, mass, acoustic and vibratory). For this purpose,
our study focuses on determining the optimal thermal cycle by using TGA and IR analyses. In terms of mass insulation, the
calculation of thediffusion coefficient, whichisapotential indicator of cork improvement, iscarried out using new experimental
protocols that consist of high-temperature treatment (THT) in addition to boiling. The obtained results show that the lowest
value of the apparent diffusion coefficient of cork (Dapp) is reached when the thermal high-temperature treatment (THT) is
preceded by boiling and when the heat rate is 0.5 °C/mn. The average value of Dapp is determined through the calibration of
theoretical model with the experimental data collected by utilising conductimetric measures. Using the Bat-Algorithm, the
Dapp is determined accurately with arelative error of 10~7. Furthermore, the Dapp value is affected by the heat rate during
the treatment cycle.

Keywords Cork - Heat rate of THT cycle - Boiling - Diffusion model - Optimization - TGA - IR
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1 Introduction

Cork is recyclable, biodegradable and a noble biomaterial
that possesses an anisotropic alveolar structure. It has unique
physicochemical properties, which largely depend onthecli-
maticfactors[1,2]. Cork canalso beused with other materials
in different areas of construction [3]. It is worth mention-
ing that cork can be damaged either as a result of being
exposed to natural attacks (heat and/or water), or when the
porous network of the material is attacked by insects which
could all result in the proliferation of mould and other fungi.
Although cork has excellent propertiesin terms of reliability
and effectiveness in the acoustic, thermal and antivibration
insulation linked with the lenticels constituting its porosity
[4,5], the present study showsthe possibility of enhancingits
mechanical performance and durability. The techniques for
treatingthebiomaterial at hightemperature (THT) arerapidly
evolving and contributing to the devel opment of new material

properties. Thus, it isvery important to understand the struc-
tural modifications resulting from this treatment by studying
one of the four phenomena (thermal, mass, sound and vibra-
tioninsulations). In order to improve the cork properties, itis
important first to determine through thermogravimetric anal -
ysis (TGA) the temperature ranges where the degradation of
the constituents responsible for the mechanical performance
and durability of the material takes place before determining
the optimum THT cycle of the material. The results of TGA

analysis are confirmed by an infrared spectral analysis (IR).

Unlike a previous study conducted by Kermezli et al. [6]

where Dapp has been determined with THT alone, the cur-

rent study focuses on the Dapp coefficient whichisoptimized
by using Bat-Algorithm in different conditionsincluding the
level of temperature homogeneity in the thermal cycle, the
heat rate and the boiling of material in water which itself has
been part of a previous study on the treatment of cork [7].
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