Ine. J. Heut Muass Transrer. Vo
Printed 1in Great Britdin

33 N0 Y, pp. TER5-1894, 1990

00179310 90 S300 ~ 0 )
Pereamon Press ple

Transport de I'eau dans une feuille de caoutchouc
naturel pendant la période de séchage a vitesse
décroissante

R. AURIAT et J. C. BENET}

+ORSTOM, Institut Frangais de Recherche Scientifique pour le Développement en
Coopération, 2051 Av. du Val de Montferrand, B.P. 5045, 34032 Montpellier, France
t Laboratoire de Génie Civil, Université des Sciences et Techniques du Languedoc, UA,
CNRS, 859, Place Eugéne Bataillon, 34060 Montpellier Cedex. France

(Regu le 13 octobre 1988 et sous forme finale le 16 octobre 1989)

Résumé—On aborde I'étude des transferts internes d'eau dans une feuille de caoutchoue naturel lors de
la période de séchage 4 vitesse décroissante. Il est montré que le caoutchouc naturel reste un milieu
diphasique ; une relation décrivant la contraction de la structure lors du séchage est proposée. L'analyse
expérimentale de I'évolution des profils de teneur en eau dans la feuille permet de valider une loi de
transport de 'eau utilisant le gradient de teneur en eau comme force thermodynamique de transport. Le
coefficient de transport qui intervient dans cette loi est fortement dépendant de fa teneur en cau.

1. INTRODUCTION

LLE CAOUTCHOUC naturel reste de nos jours un matér-
1au utilisé dans la fabrication de nombreux produits
manufacturés de grande consommation. Certaines de
scs propriétés (élasticité, résistance a l'usure, faible
échauffement,...) [1], encore inégalées par le caou-
tchouc synthétique, en font un produit irremplacable
dans certains secteurs de I'industrie tels que: I'aéro-
nautique et 'automobile (pneumatique d’avions et de
poids lourds), la mécanique (courroies, joints d’étan-
chéité) la para-chirurgie. En 1985, la production
mondiale était de 4,2 millions de tonnes; la demande
estimée pour I'an 2000 est de 6 millions de tonnes. La
quast totalité de la production est assurée par les pays
d’Extréme-Orient (95%), alors que moins de 5% est
produit par I'Afrique de 'ouest et 0,12% par les pays
d’Ameérique du Sud.

Avant 'utilisation industrielle du caoutchouc natu-
rel sous ces différentes formes, de nombreuses opér-
ations de transformation du produit par des procédés
chimiques, mécaniques et thermiques sont nécessaires.
L’ensemble de ces traitements influence & des degrés
divers la qualité du produit fini. L'usinage aprés récolte
fait partie de ces traitements intermédiaires, cotteux
en énergie; il englobe toute une série d’opérations:
coagulation, laminage ou granulation et séchage.

Parmi ces opérations, le séchage consomme plus
de 70% de I'énergie totale, soit une consommation
annuelle pour 1985 de 600000 TEP. Cette importante
dépense d’énergie s'explique d'une part par les con-
ditions sévéres imposées—Ia teneur en eau finale du
produit apres séchage ne doit pas dépasser en
moyenne 0,7%-—et d’autre part, par la structure par-
ticulicre de caoutchouc—sa faible perméabilité n’au-
torise qu’'un processus lent de diffusion de '’humidité

de lintéricur du matériau vers sa surlface. L'existence
dans un lot de caoutchouc de parties imparfaitement
séchées (Virgins) rend celui-ci inutilisable par les
manufacturiers; le rejet du lot ou son retraitement
contribue aux pertes de matiére ct d'énergie lices
a une mauvaise conduite du séchage. Ces considéra-
tions justifient les recherches entreprises pour unc
meilleur maitrise des procédés de séchage.

Le séchage des feuilles de caoutchouc naturel qui
fait I'objet de cette étude a donné lieu & une littérature
peu abondante. Les premiers travaux [2] ont permis
de situer les différentes périodes de séchage: une pér-
iode de séchage a vitesse constante, pour une teneur
€n eau moyenne w supérieure a w,, appelée premier
point critique; une période de séchage a vitesse dé-
croissante pour une valeur de w inférieure a w,,.
Cette période est elle méme constituée de deux
phases: la premiére dite ‘“intermeédiaire™ ou
encore “a surface non saturée”, la seconde dite
“diffusionnelle”. Le passage entre ces deux phases est
caractérisé par un deuxiéme point critique correspon-
dant 4 une teneur en eau moyenne w.,.

Durant la premiére période de séchage. on admet
que les mécanismes internes de transport de I"humidite
a lintérieur du produit sont suffisamment rapides
pour maintenir la surface de la feuille saturée en sérum
[2, 3]. La vitesse de séchage dépend alors des para-
meétres aérothermiques de I"air asséchant. Les apports
de chaleur au film d’eau situé en surface équilibrent
I'’énergic nécessaire a la vaporisation de l'eau. Le
séchage est isenthalpique et la température de la
feuille est égale a la température du thermométre
humide {3, 4] les transferts a U'interface. a travers la
couche limite, gouvernent le processue de séchage.
A notre connaissance, peu de résultats concernent
les mécanismes internes de transport de I'eau durant
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D, D, coeflicients de transport isotherme de
I'eau dans une feuille de caoutchouc
naturel

concentration en masse de caoutchouc
dans le latex

M,  masse molaire de I'eau

MR  taux de laminage

m masse totale de la feuille

m, masse de I'eau contenue dans la feuille
m masse anhydre de la feuille

DRC

D pression partielle de la vapeur d’eau

Dus pression de vapeur saturante

R constante des gaz parfaits

t temps

T température

V. vitesse phénoménologique de 'eau liquide
w teneur en eau

w teneur en eau moyenne

NOMENCLATURE

Symboles grecs

W,  teneur en eau moyenne au premier point
critique de séchage

W.,  teneur en eau moyenne au second point
critique de séchage

x coordonnée suivant un axe
perpendiculaire aux faces de la feuille.

He potentiel chimique de l'eau

.  potentiel chimique de la vapeur d’eau en
équilibre thermodynamique avec I'eau
du caoutchouc

Pe masse volumique apparente de I'eau

25 masse volumique apparente de la phase
solide

p¥ masse volumique réelle de 'eau

p¥ masse volumique réelle du caoutchouc.

cette période de séchage. Parmi ces mécanismes de
transport, on peut citer 'existence d’'un phénomeéne
de synérése, décrit par la plupart des auteurs comme
une exsudation du sérum contenu dans la feuille de
caoutchouc sous l'action d’une contraction de la
structure. Ce mécanisme de transport jouerait un
réle important pour maintenir saturée la surface de
la feuille [3].

A la premiére période de séchage, succéde la phase
de séchage dite “intermédiaire” marquée par une
décroissance rapide de la vitesse de séchage. Cette
décroissance est liée a la diminution de la fraction de
la surface de la feuille entiérement saturée. L’ensemble
des auteurs [2-5] s’accordent pour situer la fin de cette
phase de séchage & une teneur en eau critique moyenne
Wey de 10%.

En dessous de cette teneur en eau la vitesse de
séchage diminue nettement. Cette nouvelle phase de
séchage dite “‘diffusionnelle” représente plus de 90%
du temps total de séchage. Les premiéres con-
tributions concernant cette phase de séchage ont per-
mis d’établir expérimentalement une relation de pro-
portionnalité entre le temps de séchage et le carré de
'épaisseur des feuilles [5]. Cette relation de pro-
portionnalité qui correspond a une approche théo-
rique de type Fick [2] & coefficient de diffusion
constant, laisse supposer que les transferts internes
réglent les mécanismes de séchage et que ces transferts
sont de types diffusifs. Cependant, certains auteurs
[4,6] constatent, que le coefficient de diffusion varie
avec la teneur en eau.

Toutes les études citées précédemment abordent le
probléme du séchage du caoutchouc naturel par des
approches globales basées sur ’analyse des cinétiques
de séchage. Les formules empiriques proposées ont
des domaines de validité restreints et la précision des

résultats est limitée. Ces approches globales masquent
les contributions des différents mécanismes internes
de transport de 'humidité intervenant lors du séchage
d’une feuille de caoutchouc. Elles ne rendent pas com-
pte du “croitage” qui apparait  la surface de la feuille
deés le début de la phase diffusionnelle de séchage; ce
phénoméne a une importance prépondérante sur le
déroulement de la cinétique de séchage.

L’étude proposée a pour but d’étudier le séchage
des feuilles de caoutchouc naturel pendant la période
a vitesse décroissante & partir d’une analyse des
mécanismes internes de transport de I'humidité; elle
apporte des contributions sur les points suivants:

(1) Isotherme de désorption et étude de la con-
traction de la structure.

(2) Elaboration d’un modéle mathématique local
de transport de I’eau pendant la période de séchage a
vitesse décroissante.

(3) Etude expérimentale du mécanisme interne de
transport de I'eau durant la période de séchage a
vitesse décroissante, mesure du coefficient de trans-
port de I'eau et étude de sa variation en fonction de
la teneur en eau.

2. ISOTHERME DE DESORPTION—
CONTRACTION DE LA STRUCTURE

2.1. Préparation du latex

Le latex de caoutchouc se présente sous la forme
d’une suspension de globules de caoutchouc dans
un sérum contenant des éléments organiques et
minéraux. La teneur en matiéres solides du latex est
d’environ 30 & 35% dont 90% est constituté par les
particules de caoutchouc. Le reste est constitué par les
¢€léments non caoutchouc (protéines, ions,...) qui se
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trouvent soit en dispersion ou en solution dans le
serum. soit liés aux gobules de caoutchoue [1]. Le
latex utilisé pour les expériences provient de Cote
d’Ivoire. la concentration en masse de caoutchouc
dans le latex définie par son DRC (dry rubber content)
est egale a 37%. Pour éviter toute coagulation spon-
tanée des particules de caoutchouc, le latex est stabilisé
a I'aide d’une solution d'ammoniaque diluée (9 g 1!
de latex). Aprés dilution 4 un DRC de référence de
15%, on réalise une coagulation des particules de
caoutchouc par addition d'acide acétique. Cette
coagulation qui s’effectue & un pH de 4.8, conduit a
la séparation des deux phases du latex: le coagulum
et le sérum. Aprés une période de maturation de 20
heures un laminage permet d’extraire mécaniquement
une partie du sérum contenu dans le coagulum. L'in-
tensité du laminage, est caractérisée par le paramétre
MR (machining ratio) défini comme le rapport entre
I'espacement des rouleaux du laminoir et P'épaisseur
movenne du coagulum a Uentrée. Pour I'ensemble des
experiences MR est pris égal 4 0,15. Pour le latex
utilisé ¢t les conditions de préparation adoptées, le
premier point critique qui marque e début de la
période it vitesse décroissante correspond & une
teneur en eau i, de l'ordre de 20% [7].

2.2. Isotherme de désorprion

On se propose de déterminer le relation entre la
teneur en cau du caoutchouc et Phumidité relative de
I"air ambiant en equilibre. Le dispositif expérimental
se compose de plusieurs récipients dans lesquels
I'humidité relative de I'air est maintenue constante
par des solutions de sels saturées. Ces récipients sont
placés dans un bain régulé en température. Les expéri-
ences d'équilibre ont été réalisées a 60°C pour quatre
valeurs de 'humidité relative (30, 43, 76 et 82%).

Les feuilles de caoutchouc de dimensions 57 x 38 x 2.2
mm sont disposées dans les récipients au-dessus des
solutions de sels. Au cours du temps, on procéde a la
mesure de la masse m de la feuille. On considére que
la feuille a atteint I'équilibre hygroscopique dés lors
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que deux pesées consécutives donnent des résultats
identiques a 0.2 mg prés. La feuille est ensuite placée
dans un dessiccateur dans lequel elle atteint sa masse
anhydre m,. La teneur en eau d'équilibre de la feuille
est définic par:

W= . (N

Les points d’équilibre sont représentés Fig. | parmi
les résultats obtenus par différents auteurs. On peut
constater sur cette figure une bonne cohérence de I'en-
semble des résultats expérimentaux présentés. La Fig.
! amene les commentaires suivants:

—I’isotherme de désorption est peu sensible a I'ori-
gine du latex et a la température,

—1le caoutchouc naturel est un matér iau peu hygro-
scopique. la déviation de I'activité de I'eau par rapport
a celle de I'eau libre ne se fait sentir qu'au-dessous
d’une teneur en eau de 'ordre de 2%.

2.3. Contraction de la structure

Les expériences réalistes ont pour but d¢tudier la
contraction volumique d'une feuille de caoutchouc au
cours du séchage et d’¢tablir une relation entre la
masse volumique apparente de la phase solide du
caoutchouc naturel et la teneur en eau.

L’enceinte de séchage utilisée pour 1'¢tude de la
contraction du cuoutchouc naturel est constituee
d’une série de tubes de verre reliés a leurs bases par un
tube de section plus importante (Fig. 2). Lhumidite
relative de 'air dans I'enceinte de séchage est main-
tenue constante a 'aide d’une solution d'acide sul-
furique diliuée. L'ensemble est placé dans un bain
régulé en température par un thermostat a immersion.
Les expériences ont été réalisées a 49 C pour unc
humidité relative de 1'air de 30%. Des feuilles de
caoutchouc naturel de différentes épaisseurs com-
prises entre 2 et 8 mm sont préparées. Des échantillons
de diamétre moyen 24 mm sont prélevés dans ces
différentes feuilles a 1"aide d’un emporte-piece rotatif.

3k
_ x Gale (60°C)
2 o Gale (22 °C) .
> « Gole (22 °C) caoutchouc naturel traité
. A Lowry et Kohman (25°C) .
32 + Daynes (25°C) Y
@ vV Wood (22°C)
S ® Cette &tude (60°C) A
5
[
@ .
o . /‘
X, S+
v A/$ ’
(___-——6/
——go——th—— 7] 11 1 1 L
o) ol 02 03 04 05 06 o7 08 09 10

Humidité relative, p,/p,,

F1G. 1. Isotherme de désorption du caoutchouc naturel.
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Fi1G. 2. Schéma du dispositif expérimental.
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Fi1G. 3. Variation de la masse volumique apparente du caoutchouc naturel en fonction de la teneur en eau.

puis placés dans les tubes. A différents instants du
séchage, les échantillons sont pesés a 'aide d’une bal-
ance de précision (0,1 mg). Simultanément, le volume
apparent de l'échantillon V est déterminé par la
mesure du poids du volume de mercure déplacé. En
fin d’expérience, la masse anhydre m, est déterminée
aprés dessiccation compléte des échantillons. Ces
mesures donnent accés a la teneur en eau moyenne w
et a la masse volumique apparente de la phase solide
du caoutchouc naturel p;:

Les points de la Fig. 3 représentent la variation de la
masse volumique apparente en fonction de la teneur
en eau moyenne de ’échantillon.

Pour interpréter analytiquement la relation expér-
imentale mise en évidence Fig. 3, supposons que le
caoutchouc présente une structure diphasique. Sous

cette condition, la masse volumique apparente de la
phase solide p, du caoutchouc naturel s’exprime en
fonction de la teneur en eau moyenne par [7]

ppd 5

ps= 2

NG
avec p¥: masse volumique réelle de I'eau (0,99 g
cm™?); p*: masse volumique réelle de la phase solide
du caoutchouc naturel.

La microscopie électronique {7] montre qu’a I'état
déshydraté le caoutchouc naturel est compact, la
masse volumique réelle de la phase solide du caou-
tchouc naturel p¥ est supposée indépendante de la ten-
eur en eau et égale a la valeur de p, pour une teneur
en eau nulle (p*= 0,893 g cm™~?). La relation analy-
tique (2) représentée Fig. 3 en trait continue est une
bonne approximation de 'ensemble des points expér-
imentaux. Cette relation est satisfaisante pour décrire
la contraction de la structure au cours du séchage. La
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bonne concordance entre I'expérience et la théorie
suggere que 'hypothése d’une structure diphasique
(caoutchouc +sérum) peut étre retenue.

3. MODELE DE TRANSPORT ISOTHERME DE
L'EAU DANS UNE FEUILLE DE CAOUTCHOUC
NATUREL PENDANT LA PERIODE DE
SECHAGE A VITESSE DECROISSANTE

L’hypothése d’une structure diphasique est adoptée
et on assimile la phase liquide & de I'eau pure. On
admet de plus, que pendant la période a vitesse de-
croissante, la température de la feuille est uniforme
et constante; cette hypothése fera I'objet d’une véri-
fication expérimentale. La teneur en eau w est choisie
comme variable d’état.

3.1. Equation de bilan de masse de I'eau
Le bilan de masse de la phase liquide s’écrit :

;‘A (p> . w) = —div (Pe ’ Ve) (3)
ct

avec p.: masse volumique apparente de la phase
liquide; w = p./p,: teneur en eau; V,: vitesse phé-
nomenologique de I’eau liquide.

3.2. Relation phénoménologique de transport
L'application des méthodes de la thermodyna-
mique des processus irréversibles linéaires conduit,
en négligeant la pesanteur, 3 adopter une relation
phénoménologique de transport de I'eau de la forme

-
Pe’ Vc =-=D- grad He- (4)

1. est le potentiel chimique massique de I’eau liquide.
D est le coefficient de transport isotherme de I'eau
dans le caoutchouc naturel.

3.3. Equations d’état

Pour exploiter les relations (3) et (4) il est nécessaire
d’exprimer par deux équations d’état les variables p,
et p, en fonction de la variable d’état w. Dans un
processus isotherme, le potentiel chimique de I'eau g,
est égal au potentiel chimique de la vapeur d’eau en
équilibre g, :

RT
He = [oe =

by
M. lnpvs (%)
avec R: constante des gaz parfaits; T: température
de 1'air; M.: masse molaire de I'eau; p,: pression
partielle de la vapeur d’eau a I’équilibre ; p, : pression
de vapeur saturante a la température T.

L'isotherme de désorption fournit une relation
entre p, et u:

pe = h(w). (6)
Bien que les techniques de mesures actuelles ne per-

mettent pas pour le caoutchouc naturel de déterminer
avec précision la pression partielle d’équilibre p, au-
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dessus d'une teneur encaude 'ordre de 2%. la relation
(6) existe quelle que soit la teneur en eau.
En combinant (5) et (6). il vient:

RT o o ;
#==Eln( () = f(w). (7

La relation entre p; et w qui rend compte de la
contraction de la structure est donnée par (2). Dans
I'intervalle de teneur en eau étudie (w < 20%). la
relation (2) peut-étre approximée par une relation
linéaire de la forme:

*

P}
pe= p¥— ;)—* w. (8)

3

3.4. Modele de transport isotherme de l'eau
Compte tenu de (4) et (7). la relation phénoméno-
logique de transport de I'eau s’écrit :

p V.= —D-grad f(w) = =D, gradw. (9)

Avec:
(10)

Le bilan de masse (3) devient:

¢

—————— (p,-w) =div(D, grad w). (1

La relation (11), complétée par (8) constitue un
modéle de transport isotherme de I'eau dans le caou-
tchouc naturel.

4. ETUDE EXPERIMENTALE DU MECANISME
DE TRANSPORT DE L'EAU PENDANT LA
PERIODE DIFFUSIONNELLE DE SECHAGE

D’UNE FEUILLE DE CAOUTCHOUC
NATUREL—MESURE DU COEFFICIENT DE
DIFFUSION

A partir du modéle phénoménologique de transport
de I'eau exposé précédemment une ¢tude expérimen-
tale a été développée afin d'analyser les mécanismes
internes de transport de 'eau durant la periode de
séchage 4 vitesse décroissante. Cette étude a pour but:

—de valider la relation phénoménologique de
transport de I'eau (9) adoptée ;

—d’étudier la variation du coefficient de transport
isotherme de 'eau D, en fonction de la teneur en eau.

4.1. Principe des expériences—dispositif experimental
Le principe des expériences consiste a placer des
échantillons d’une feuille de caoutchouc dans une
enceinte de séchage régulée en humidité et tem-
pérature et de suivre au cours du temps l'¢volution
des profils de teneur en eau et de température dans
ces échantillons dans la direction des transferts, c'est
a dire perpendiculairement aux faces de la feuille.
L’enceinte de séchage utilisée pour cette expérience
est identique a celle décrite précédemment (Fig. 2).
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Une solution d’acide sulfurique diluée maintient I'at-
mosphére asséchante a une humidité relative de 50%.
La température est régulée a 60°C.

Aprés 'opération de laminage, la feuille de caou-
tchouc est soumise a un faible pressage afin d’uni-
formiser son épaisseur 3 8 mm. A l'aide d’une
emporte piéce rotatif des échantillons de 25 mm de
diamétre sont prélevés dans la feuille et placés dans
les différents tubes de I'enceinte de séchage. Une pesée
en continu est réalisée sur un des échantillons. Des
thermocouples disposés dans un autre échantillon
permettent de suivre ’évolution des profils de tem-
pérature. La température de I'air dans les tubes est
mesurée a 'aide de thermocouples placé a proximité
de I'échantillon. Ces températures sont mesurées
avec une incertitude de +1°C.

Les autres échantillons sont destinés a la déter-
mination des profils de teneur en eau par une méthode
de découpe en lamelles de fine épaisseur per-
pendiculaires & la direction des transferts. A différ-
ents instants du séchage, un échantillon est extrait de
Ienceinte de séchage a cet effet. Pour minimiser les
effets de bord, un échantillon cylindrique de 14 mm
de diamétre est prélevé au centre de I'échantilion de
25 mm de diamétre. Ce nouvel échantillon est pesé
puis inclus dans un moule en silicone. Pour figer les
profils de teneur en eau et faciliter la découpe, l'en-
semble est congelé a I'azote liquide. L’échantillon est
découpé en lamelles de 0,6 mm d’épaisseur a I'aide
d’une scie circulaire. Le réglage de I’épaisseur des
lamelles est obtenu par déplacement de la platine sur
laquelle est fixé I'échantillon au moyen d’une vis mic-
rométrique. Au cours de 'opération de découpe, I'en-
semble moule + échantillon est maintenu congelé par
des éléments a effet Peltier. La teneur en eau de chaque
lamelle est mesurée par pesée a I'état hydraté et I’état
anhydre. Dans lintervalle de teneur en eau étudié
(v < 20%), il a €té montré d’une part, que les tech-
niques utilisées (congélation, découpe) n’entrainent
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pas de perte d'eau et de perturbation des profils
et, d'autre part, que les profils déterminés sur des
échantillons différents sont représentatifs de I'évo-
lution d’un échantillon unique {7].

4.2. Résultats experimentaux

On présente Fig. 4 I'évolution du profil de teneur
en cau obtenu sur la demi épaisseur de I'echantillon.
Ces profils ont été établis aprés vérification de la symé-
tric des points expérimentaux par rapport au plan
médian de la feuille.

L’ensemble des profils met en évidence dans cer-
taines régions de la feuille de forts gradients de teneur
en eau pouvant atteindre 100 m~'. On peut constater
qu’apres 42 heures de séchage (profil 3), la teneur en
eau d'équilibre est atteinte en surface. Cette valeur
(w = 0,5%) correspond a la teneur en eau moyenne
d’équilibre atteinte par I’échantillon en fin de séchage
(profil 9). Ce résultat est en accord avec la valeur de
la teneur en eau obtenue a partir des isothermes de
désorption a 60°C (Fig. 1). Il est a noter que la mise
en équilibre du produit en surface est caractérisée par
I'apparition d’'une fine couche de couleur brunatre
marquant ['apparition du phénomeéne de “crolitage”.
Prés de la surface, on observe "apparition d’un point
d’inflexion sur les profils de teneur en eau 6-8. Une
zone de gradient de teneur eau sensiblement nul (zone
de croutage) progresse au cours du séchage vers le
coeur de la feuille (profils 7 et 8).

L’évolution du profil de température suivant
P'épaisseur est représentée Fig. 5. La distribution des
températures dans I'’échantillon est pratiquement
uniforme, la valeur moyenne est de 59,5°C pendant
toute l'expérience. Le thermocouple placé dans
I'atmosphére séchante a proximité de I'échantillon
montre que la différence entre la température de l'air
et la température moyenne de 1'échantillon n’excéde
pas 1°C. On peut conclure qu'il n'existe aucun dés-
équilibre thermique notable entre I'échantillon et

Teneur en eau, w (%)
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FiG. 4. Evolution du profil de teneur en eau.
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F1G. 5. Evolution du profil de temperature.

["atmosphere. Les mesures de température justifient
I'hypothése d'un séchage isotherme adopté dans cette
¢tude.

4.3. Validation de la relation phénoménologique de
transport de l'eau
Dans les expériences effectuées, les transferts peuv-
ent étre considérés comme unidirectionnels suivant
I"épaisseur de la feuille (direction x de la Fig. 4).
Suivant cette direction, la relation (9) s’écrit :
é
pVe= D, — w. (12)
éx
Pour vérifier cette relation, il faut d’une part déter-
miner la force thermodynamique dw/éx et d’autre part
évaluer la densité de flux de transport de l'eau p.V,

1391

suivant la direction x. Le gradient de teneur en eau se
déduit directement des profile de la Fig. 4. La déter-
mination de la densite de flux p.}, est effectuée & partir
du bilan de masse (3): en reportant la relation (8)
dans la relation (3). il vient:

¢ N 1 ¢
T w) = — —(p. V) (13)
Ct p¥éx
avec
N

En intégrant la relation (13) entre 0 et x & I'instant
t, il vient:

PV, N—p V.(0.0) = —p¥ —2’ {‘ (v +w)dr.
ct Jo
(14)

L’hypothese de symétric par rapport au plan
médian de la feuille entraine la nullité du flux pour
x=0: p.0. n=20. En un point et & un instant
donnes. la densité de flux se caleule par la relution:

¢ & R
p N 0 = - (;):“Jv (1\\"%-)\')\1;‘). (15)
¢ 0 .,

Les Figs. 6-8 représentent la variation de la densité
de flux p.}". en fonction de la force thermodynamique
Cw/€ X pour des valeurs de la teneur en eau comprises
entre 5 et 15%. On constate que la linéarité entre flux
et force est respectée. Ces représentations valident
la relation (12). dans le domaine de teneur en eau
explore.

4.4. Variation du coefficient de transport isotherme de
leau en fonction de la teneur en cau

A partir des profils de la Fig. 4, en utilisant la
démarche proposée ci-dessus, il est possible de déter-

Densite de flux, p, ¥/ x 10% (kg (m?s)™")

w=15%
v w=5%
s w=I0%

1

100 150

Force thermodynamique, 9w/ dx (m™)

FiG. 6. Variation de la densité de flux d’eau en fonction du gradient de teneur en eau, w = 5, 10. 13%5.
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Densité de flux,p, ¥, x 10° (kg{m?s)™")

o w=14%
v w=12%

8 w=8%
-] ./
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100 150

Force thermodynamique, 9w/dx (m™")

F1G. 7. Variation de la densité de flux d’eau en fonction du gradient de teneur en eau, w = 8, 12, 14%.
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mw=7T%

x 108 (kg (m2s)~")
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[¢) 50

100
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F1G. 8. Variation de la densité de flux d’eau en fonction du gradient de teneur en eau, w = 7, 11%.

miner la valeur du coefficient de transport isotherme
de I’eau D, pour différentes teneurs en eau comprises
dans I'intervalle 2% < w < 16%. La Fig. 9 représente
la variation du coefficient D, en fonction de la teneur
en eau w. On observe que ce coefficient dépend for-
tement de la teneur en eau. Il passe par un minimum
pour une teneur en eau w de 'ordre de 10%. On
notera que cette valeur correspond au second point
critique de séchage qui marque le début de la phase
diffusionnelle de séchage. L’allure de variation du
coefficient D, en fonction de la teneur en eau repré-
sentée Fig. 9 a été mise en évidence dans le cas de
milieux triphasiques {8, 9]. La remontée du coefficient
de diffusion est, dans ce cas, attribuée a la pré-
pondérance des transferts en phase gazeuse aux faibles
teneur en eau. Cette explication ne peut étre retenue

ici compte tenu de la nature diphasique du caoutchouc
naturel.

5. CONCLUSION

Cette étude apporte des informations sur la struc-
ture interne du caoutchouc naturel. Il a été montré
que dans son état hydraté le caoutchouc naturel peut
étre considéré comme un milieu diphasique. Une
relation décrivant la contraction volumique du pro-
duit a été établie.

Sur le plan théorique, 'adoption du gradient de
potentiel chimique comme force thermodynamique de
transport, conduit aprés simplification a décrire les
phénomeénes de transport par une loi de type Fick a
coefficient variable. L’expression de ce coefficient fait
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F1G. 9. Variation du coefficient de transport de l'eau en
fonction de la teneur en eau.

intervenir la pente de I'isotherme de désorption. Le
point de vue adopté dans cette étude qui tente d’établir
une loi de transport 4 partir d’un gradient de potentiel
chimique est a rapprocher de celui exposé en [10]. La
difficulté d’exploiter cette voie dans notre cas réside
dans U'impossibilité de déterminer de fagon précise
I'isotherme de désorption pour des teneurs en eau
supérieures & 2%, le caoutchouc naturel étant un
mateériau peu hygroscopique.

Sur le plan expérimental, la détermination des pro-
fils de teneur en eau dans une feuille en cours de
séchage a permis de mettre en évidence la progression
de la zone de *“‘croitage” vers le centre de la feuille.
L’exploitation de ces profils justifie, dans I'intervalle
de teneur en eau exploré, I'adoption d'une loi utilisant
le gradient de teneur en eau comme potentiel de trans-
port de masse. Il a ét¢ montré que le coefficient de
transport passe par un minimum pour une teneur
en eau correspondant au second point critique de
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séchage. Cette allure de variation reste inexpliquée,
des observations de la structure hydratée du caou-
tchouc naturel le long d’un processus de séchage,
actuellement en cours devraient permettre d'expliquer
la forme de la variation du coefficient de transport en
fonction de la teneur en eau.
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TRANSPORT OF WATER IN A SHEET OF NATURAL RUBBER DURING THE
FALLING RATE PERIOD OF DRYING

Abstract—Water transfer in a sheet of natural rubber is studied during the falling rate period of drying. It

is shown that natural rubber remains a diphasic medium during drying and an equation to describe

voluminal contraction of the internal structure is proposed. Measurements of the evolution of the water

content profile in the sheet made it possible to show that a transport law using the water content gradient

as the thermodynamic force of transfer is sufficient to describe water transport during drying. The coefficient
of water transport is strongly governed by the water content.

WASSERTRANSPORT IN EINEM BLATT NATURKAUTSCHUK WAHREND DER
TROCKNUNGSPERIODE

Zusammenfassung—Es wird der Wassertransport in einem Blatt Naturkautschuk wihrend der Trock-

nungsperiode untersucht. Dabei zeigt sich, daB der Naturkautschuk wihrend des Trocknens ein zwei-

phasiges Medium bleibt. Eine Gleichung wird vorgeschlagen, die die Volumenkontraktion der internen

Struktur beschreibt. Die Messung der Entwicklung des Wassergehaltsprofils im Blatt ermoglicht es

zu zeigen, daB ein Transportgesetz, welches den Gradienten des Wassergehaltes als thermodynamische

Antriebskraft des Transports benutzt, zur Beschreibung des Wassertransports wihrend der Trocknung
ausreicht. Der Transportkoeffizient wird stark vom Wassergehalt bestimmt.
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BJIATONEPEHOC B IUIACTHHE HU3 HATYPAJIBHOT'O KAYUYVKA B [TEPUOJE CYHIKH
C NMAJAIOMEA CKOPOCTHIO

Amsotamus—VccaeayeTca BJAronepeHoOC B IUIACTHHE M3 HATYPaIbHOIO Kaydyka B NEpHOJC CYHIKH C

nagatouteit cxopoctsio. [Toxasano, 4TO B mpouecce CyLWIKH HaTypaibHbll Kay4yk ocTaeTcs anyx¢pasHowi

cpenoff, H MPE/UIOXKEHO YPABHEHHC LI ONHCAHHA OOBEMHOrO COKpAllCHHA BHYTPCHHE! CTPYKTYpHL

H3mMepenns IBOTIOUAR NpoduIs BIAroCOAEPRKaHHA B [L1ACTHHE MOKA3aIH, 4TO 3aKOH NEPEHOCA, HCTOb-

3YIOLMI I'PANHEHT BJAArOCOAEPXKAHHS B Ka4€CTBE TEPMOMHHAMHYECKON CHJIL, SBAACTCA OCTaTOYHBLIM

IUIA XapakTEPHCTHKH BjaromepeHoca B npouecce cywkd. KoxpduumeHT BraronepeHoca B 3HaYHTENLHOM
MEDE 3aBHCHT OT BJIAroConepXKaHHA.



